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Kapitel 1
Einleitung
Die Realisierung eines optischen Computers ist ein großes technologisches Ziel.
Die Herstellung von Wellenleitern in drei Dimensionen im Volumen eines Di-
elektrikums ist mit heutiger Technologie nicht mo¨glich aber mit der Femtose-
kunden-Technologie ko¨nnen Wellenleiter in drei Dimensionen geschrieben wer-
den. Dadurch ko¨nnten miniaturisierte, optisch aktive Elemente realisiert wer-
den [DMSH96],[MQF+02], [GZZ+02].
Amorphes Siliziumdioxid spielt eine zentrale Rolle in vielen Technologien,
z.B. der Telekommunikation mittels Faseroptik und Satelliten-Kommunikation,
der Halbleitertechnik mit Metalloxid-Halbleiter-Schaltungen, und der Optronik
mit Fotomasken fu¨r die Lithographie und transmissive Optiken fu¨r UV-Laser-
Microchip-Lithographie [Gri00].
Die Modifikation von Dielektrika zielt unter anderem auf die Herstellung von
passiven und aktiven optischen Elementen, wobei die Herstellung von planaren
Elementen, wie z.B. Wellenleitern, Verzweigern und Multiplexern, Stand der
Technik ist [KM91].
Im Wesentlichen finden drei Prozesse bei der Wechselwirkung von Photonen
mit Materie statt (Abbildung 1.1): Nach der Aufnahme der optischen Ener-
gie durch die Elektronen findet die Elektron-Elektron-Wechselwirkung statt.
Nachfolgend geben die angeregten Elektronen durch Elektron-Phonon-Wech-
selwirkungen ihre Energie an das Phononsystem ab, welches schließlich durch
Phonon-Phonon-Wechselwirkung u.a. die Wa¨rmeleitung darstellt. Bei vielen
Metallen sind die Zeiten der Wechselwirkungen des Elektronsystems mit dem
Phononsystem ca. 2-4 Gro¨ßenordnungen kleiner als bei Isolatoren [AB95].
Bei der Wechselwirkung gepulster Laserstrahlung (Pulsdauer tp ≤ 1 ps) mit
Glas werden lineare Prozesse, wie Wa¨rmetransport, Schockwellenausbreitung,
1
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Rissbildung u.a. beobachtet. Wegen der großen Puls-Intensita¨ten werden auch
nichtlineare Prozesse, wie z.B. Kerr-Effekt, Frequenzkonversion und Multipho-
tonprozesse beobachtet [ARV+97], [LMG02].
Multiphoton-Absorption in Dielektrika, welche durch Laserstrahlung mit
Pulsdauern im Femtosekunden Bereich induziert werden, ermo¨glichen das Ab-
tragen von optisch transparenten Werkstoffen. Oxidations- und Reduktionspro-
zesse sowie Modifikationen ko¨nnen durch Laserstrahlung mit Pulsdauern tp ≤
200 fs induziert werden [QMS+99].
Unterschiedliche Wechselwirkungsprozesse werden in dieser Arbeit unter-
sucht, welche zu verschieden Zeiten stattfinden: Elektronische Prozesse finden
auf der Femto- bis Pikosekunden Zeitskala statt, wohingegen phononische Pro-
zesse, wie z. B. die Wa¨rmeleitung, im Nanosekunden bis Mikrosekunden Bereich
stattfinden. Die Entwicklung und Anwendung geeigneter Messtechnik sowie die
Analyse der beobachteten Prozesse sind zentrale Ziele.
E
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Abbildung 1.1: Prozessschema bei der Wechselwirkung von Laserstrahlung mit
Materie und eingesetzte Messverfahren fu¨r die Untersuchung der Wechselwir-
kungsprozesse.
Bei der Wechselwirkung von gepulster Laserstrahlung großer Puls-Intensita¨t
I ≥ 1 TW/cm2 (Pulsdauerbereich: 80 fs ≤ tp ≤ 38 ps) mit BK7 Glas, Quarzglas,
Quarz und Saphir werden die Absorption von Laserstrahlung, die Modifikation
3der Materie und die Emission von optischer Strahlung beobachtet. Wegen der
großen Puls-Intensita¨ten treten nichtlineare Prozesse auf, wie z.B. der Kerr-
Effekt, welche signifikant die Modifikation und den Abtrag des Dielektrikums
beeinflussen [Ker71], [DLK+94].
Die Dynamik der freien Elektronen und Lo¨cher, welche bei der Wechselwir-
kung von gepulster Laserstrahlung (Pulsdauer: tp = 80 fs - 3ps, Wellenla¨nge
λ = 810 nm) mit Quarzglas und BK7 Glas gebildet werden, wird mit transienter
Absorptionsspektroskopie untersucht.
Erstmals wird Nomarski-Photographie zur Beobachtung der Dynamik der
Absorption und der Modifikation des Brechungsindex in Quarz, Quarzglas und
BK7 Glas wa¨hrend und nach der Wechselwirkung mit gepulster Laserstrahlung
(Pulsdauer: tp = 80 fs - 3 ps, Wellenla¨nge: λ = 810 nm) eingesetzt.
Zur Untersuchung von thermischen Prozessen wird die zeitaufgelo¨ste No-
marski-Photographie, welche eine Pump&Probe-Methode ist, erweitert:
Pump&Probe-Methoden zeichnen sich dadurch aus, dass Prozesse im Bereich
der verwendeten Pulsdauer der Laserstrahlung zeitlich gemessen werden ko¨nnen.
Dabei wird der Pump-Puls gegenu¨ber dem Probe-Puls zeitlich verzo¨gert. Wegen
der Geschwindigkeit des Lichts (c = 3 · 108 m/s) ist eine zeitliche Verzo¨gerung
bei der Pump&Probe-Methode eine geometrische Grenze von 10 ns gesetzt:
das entspricht einer ra¨umlichen Verzo¨gerung von 1.5 m. Bisher werden nur
Pump&Probe-Experimente mit Verzo¨gerungszeiten t ≤ 10 ns verwendet (Ab-
bildung 1.1). Die Verzo¨gerungszeiten werden bis zu t = 66 ns erweitert. Diese
Erweiterung ermo¨glicht elektronische Prozesse im Femtosekunden Bereich, wie
z.B. die Absorption der Laserstrahlung an freien Elektronen, und phononische
Relaxation im Nanosekundenbereich, wie z.B. Brechungsindexa¨nderung durch
Aufheizen, mit Nomarski-Photographie zeitaufgelo¨st zu beobachten.
Die zeitliche A¨nderung des Brechungsindex von BK7 Glas nach der Wech-
selwirkung mit gepulster Laserstrahlung (Pulsdauer: 38 ps, Wellenla¨nge: λ =
1064 nm) wird mit zeitaufgelo¨ster Speckle-Photographie analysiert.
Durch Hochgeschwindigkeitsphotographie im Streak-Modus wird die opti-
sche Emission bei der Wechselwirkung von gepulster Laserstrahlung (Pulsdau-
er: tp = 38 ps, Wellenla¨nge: λ = 1064 nm) mit Saphir und BK7 Glas beobachtet.
Die spektrale Verteilung der Emission beim Zerfall von Defekten, welche
nach Anregung mit gepulster Laserstrahlung (Pulsdauer: tp = 40 ps, Wel-
lenla¨nge λ = 1064 nm) gebildet werden, wird mit zeitaufgelo¨ster Emissions-
spektroskopie fu¨r Quarz, Quarzglas und BK7 Glas quantitativ bestimmt.
Ziel der Arbeit ist die Absorption von Laserstrahlung, die Emission von
optischer Strahlung, die Brechungsindexa¨nderung und die Rissbildung in Di-
elektrika nach Anregung mit Laserstrahlung (Pulsdauern: tp= 80 fs – 3 ps)
durch zeitaufgelo¨ste Prozessbeobachtung zu verstehen.

Kapitel 2
Stand der Forschung und
Ziel der Arbeit
Bei der Wechselwirkung von Laserstrahlung mit Pulsdauern im Femtosekun-
den Bereich mit Quarzglas ist der Kerr-Effekt in Quarzglas induziert worden
[ADD+94]. Durch Multiphoton-Absorption sind Elektronen aus dem Valenz-
band in das Leitungsband angeregt worden und relaxieren innerhalb weniger
hundert Femtosekunden zuru¨ck in das Valenzband.
Fu¨r Intensita¨ten fokussierter Laserstrahlung gro¨ßer als die Schwellintensita¨t
fu¨r Materialabtrag ist eine Erwa¨rmung der Oberfla¨che von Quarz gemessen
worden [LMG02]. Der Prozess der Wa¨rmeeinbringung erfolgte durch Bildung
von freien Elektronen, welche durch Sto¨ße kinetische Energie an das Gitter
u¨bertrugen. Durch Mikrothermokoppler, welche auf dem Quarz aufgebracht
waren, wurde eine Oberfla¨chentemperatur T = 3000◦C gemessen.
Die Absorption von ultrakurz gepulster Laserstrahlung in Dielektrika er-
folgt durch Inter-Band-Absorption der Valenz-Elektronen in das Leitungsband
oder durch Intra-Band-Absorption der Elektronen aus Fehlstellen in das Lei-
tungsband. Die Bandlu¨cke ist bei der Intra-Band-Absorption kleiner als bei
der Inter-Band-Absorption. Der Stoßprozess zwischen den Elektronen des Lei-
tungsbandes mit dem Gitter und der daraus resultierende Energieaustausch ist
stoffspezifisch. Der Materialabtrag findet durch fokussierte Laserstrahlung mit
Pulsdauern in der Gro¨ßenordnung der Elektron-Phonon-Relaxationszeit durch
Schmelzbildung und Verdampfung statt. Der Materialabtrag von Dielektrika
mit Laserstrahlung (Pulsdauer tp < 10 ps) findet bei Intensita¨ten oberhalb der
Schwellintensita¨t fu¨r Matarialabtrag durch elektronischen Abtrag statt. Die
Elektronen des Valenzbandes werden bei großen Intensita¨ten ins Leitungsband
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angeregt und bilden mit positiv geladene Atomen elektrische Dipole. Fu¨r Ener-
gien des elektromagnetischen Feldes EFeld gro¨ßer als die Bindungsenergie der
gebundenen Elektronen Ebind werden Ionen gebildet und die Ladungen ra¨um-
lich getrennt. Die Ladungstrennung ergibt eine resultierende Abstoßung der
positiv geladenen Atome, welche zur Coulomb-Explosion fu¨hrt [SARC00].
Die Anregung von Quarzglas mit Laserstrahlung fu¨hrt zur Bildung von De-
fekten, wie z.B. Self-Trapped-Excitons STE (Kapitel 3.2). Der Brechungsindex
ist durch den Kerr-Effekt vergro¨ßert und anschließend durch die Bildung von
freien Elektronen verkleinert worden [MGD+97], [PDGM97].
Die Wechselwirkungszeit von Elektronen aus dem Leitungsband mit dem
Gitter, wird Elektron-Phonon-Kopplungskonstante bezeichnet und betra¨gt fu¨r
Dielektrika einige Pikosekunden. Der Materialabtrag ist durch Laserstrahlung
mit Pulsfolgen, welche einen zeitlichen Abstand in der Gro¨ßenordnung der
Elektron-Elektron- und der Elektron-Phonon-Kopplungskonstante haben, opti-
miert worden und so z.B. die mechanische Belastung des Werkstu¨cks reduziert
und die Abtragsrate erho¨ht worden [SBT+02].
Wird Laserstrahlung mit Pulsdauern im Nanosekunden Bereich mit einer
Linse in Borosilikat-Glas fokussiert, wird die Bildung von Filamenten beob-
achtet. Die Laserstrahlung induziert durch den Kerr-Effekt eine Brechungsin-
dexa¨nderung welche die Laserstrahlung sta¨rker fokussiert. Durch freie Elektro-
nen, welche durch Ionisation des Dielektrikums gebildet werden, wird die La-
serstrahlung defokussiert. Die Abfolge von Fokussierung und Defokussierung
fu¨hrt zur Bildung von Filamenten [BR66], [AMM00].
Freie Elektronen, welche in Glas durch fokussierte Laserstrahlung mit Puls-
dauern im Femtosekunden Bereich gebildet werden, haben eine Lebensdauer
von ca. 35 ps. Fu¨r Intensita¨ten der Laserstrahlung unterhalb der Zersto¨rschwel-
le sind im Fokus irreversible Brechungsindexa¨nderung ausgebildet worden. Die
relative Brechungsindexa¨nderung betrug ∆n/n = 1.1·10−2 [CKM02].
Wellenleiter in verschiedenen Gla¨sern sind mit fokussierter Laserstrahlung
(Pulsdauer tp < 200 fs) durch Bewegen des Dielektrikums in drei Dimensionen
bezu¨glich des Fokus hergestellt worden. Im Fokus wurden durch die Laserstrah-
lung Defekte, wie z.B. Farbzentren (E′), nicht-bindende Sauerstoff- (NBOH)-
und Peroxid-Defekte gebildet, welche den Brechungsindex irreversibel a¨nder-
ten [DMSH96]. Bauelemente der integrierten Optik, wie z.B. Y-Koppler sind
fu¨r unterschiedliche Parameter der Laserstrahlung (Pulsenergie und Verfahrge-
schwindigkeit) in verschiedenen Gla¨sern hergestellt worden [HWG+99].
Brechungsindexa¨nderungen sind in Germanium-dotierten Gla¨sern durch La-
serstrahlung induziert worden. Die Konzentration der Defekte SiE′ und GeE′,
welche die Brechungsindexa¨nderung hervorriefen, nahm mit der Bestrahlungs-
dosis zu [QMH98].
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konnten eine spha¨rische Form haben und konnten als Daten-Bit fu¨r Speicher-
medien aus Glas genutzt werden [MQI+97], [MQI+98], [MQI+99]. Die ra¨umli-
che Ausdehnung der Brechungsindexa¨nderung, welche durch Fokussierung von
Laserstrahlung in Glas gebildet wurde, vergro¨ßerte sich mit zunehmender Puls-
energie.
Dreidimensionale Single-Mode-Y-Koppler in Glas sind durch fokussierte La-
serstrahlung mit großer Geschwindigkeit (v = 10 mm/s) geschrieben worden.
Als Laserstrahlquelle wurde ein Ti:Saphir Oszillator verwendet (Pulsdauer tp <
100 fs, Repetitionsrate fp = 4 GHz, Pulsenergie Ep = 100 nJ). [MKH+01].
Durch Bestrahlung von Dielektrika mit Femtosekunden Laserstrahlung ist
eine Transmissionsa¨nderung im Fokus induziert worden [XJC+02]. Der Ab-
sorptionsgrad ist u¨ber das gesamte gemessene Spektrum vergro¨ßert worden
(λ = 300-800 nm). Ursache fu¨r die Transmissionsa¨nderung war die Bildung
von Elektron- und Loch-Defekten, welche durch Multiphotonabsorption gene-
riert wurden.
Durch fokussierte Laserstrahlung sind Defekte im Quarzglas gebildet wor-
den. Die Defekte hatten ein Dipolmoment und wurden in einem elektrischen
Feld orientiert. Nach der Defektbildung wurde thermisch gepolt, d.h. mit einer
Spannung U = 4 kV bei der Temperatur T=280◦ C wurden die Defekte aus-
gerichtet und nach dem Abku¨hlen eingefroren. Im thermisch gepolten Bereich
sind kristallines Quarz erzeugt worden, welcher die Eigenschaft besaßen, die
Wellenla¨nge von Laserstrahlung durch Frequenzkonversion, wie z.B. Frequenz-
verdopplung (SHG), zu vera¨ndern [CMD+02].
Wird Laserstrahlung (Pulsdauer tp < 100 fs) in Glas fokussiert, bilden sich
Strukturvera¨nderungen in Form von Brechungsindexa¨nderungen mit Abmes-
sungen um 200 nm aus. Die wiederholte Bestrahlung der modifizierten Berei-
che erzeugte durch Frequenzkonversion frequenzverdreifachte Laserstrahlung
(THG). D.h. das Gefu¨ge ist durch Modifikation mit Laserstrahlung orientiert
worden. Diese Modifikationen konnten als Daten-Bits fu¨r Datenspeicher mit
Informationsdichten ca. 1 Tbit/cm3 verwendet werden [SM99].
Durch stark fokussierte Laserstrahlung in Quarzglas, Quarz, BK7 Glas, Sa-
phir und Plastik sind Hohlra¨ume mit spha¨rischer Geometrie (Durchmesser d =
200 nm) gebildet worden [GMH+96]. Dadurch konnten Dielektrika in drei Di-
mensionen mit Hohlra¨ume als Daten-Bits (Datendichten bis 17 Tbit/cm3) be-
schreiben werden.
Die Position eines Sub-Mikrometer Hohlraumes in Quarzglas, welcher durch
fokussierte Laserstrahlung (Pulsdauer tp < 200 fs) erzeugt wurde, ist durch
ra¨umliches Verschieben des Fokus der Laserstrahlung la¨ngs der Ausbreitungs-
richtung vera¨ndert worden [WTY+00].
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Filamente, welche durch stark fokussierte Laserstrahlung in Quarzglas ge-
bildet worden sind, konnten ra¨umlich periodisch angeordnet und als Beugungs-
gitter genutzt werden. Die A¨nderung des Brechungsindex ∆n in den Filamen-
ten hing von der Polarisationsrichtung ab und die maximale relative A¨nderung
∆n/n betrug 7.4 ·10−3 [YWIN01], [YWT+01], [LWIS02].
Brechungsindexa¨nderungen durch fokussierte Laserstrahlung (Pulsdauer tp
< 100 fs) ist in Glasfasern in Form von Bragg-Gittern zur Frequenzselektion und
Transmissionssteigerung erzeugt worden. Verglichen mit Bragg-Gittern, welche
durch Excimer-Laserstrahlung erzeugt worden sind, hatten die mit Femtose-
kunden Laserstrahlung generierten Gitter eine gro¨ßere thermische Belastbar-
keit [KNM+99].
Durch die ra¨umliche U¨berlagerung von zwei Laserpulsen ist durch Fizeau-
Interferenz eine periodische Intensita¨tsverteilung erzeugt worden und Beugungs-
gitter konnten auf der Oberfla¨che durch Abtragen und im Volumen durch Mo-
difikation des Glases generiert werden. Periodische Nanostrukturen auf der
Oberfla¨che von Dielektrika sind mit Abmessungen d ≈ 10 nm durch Abtra-
gen hergestellt worden [KOS+00], [KSHH00], [HKH02]. Die Ausdehnung der
Modifikation la¨ngs der Ausbreitungsrichtung der Laserstrahlung war durch die
Koha¨renzla¨nge begrenzt und betrug bei einer Pulsdauer tp = 100 fs ca. 30 µm.
Mehrere modifizierte Schichten sind im Volumen erzeugt und durch Beugung
von Laserstrahlung ausgelesen worden [LWY+02].
Durch Variation der Pulsdauer ist die Koha¨renzla¨nge der Laserstrahlung
beim Schreiben eines Gitters in Quarzglas vera¨ndert worden und die Ausdeh-
nung des Gitters la¨ngs der Ausbreitungsrichtung der Laserstrahlung bis zu 100
µm erweitert worden. Volumenhologramme in nicht-photosensitiven Gla¨sern
sind so hergestellt worden [KHKH02].
Ultraschnelle optische Schalter sind aus Bariumfluorid-Kristallen hergestellt
worden. Durch reversible Brechungsindexa¨nderung sind bei der Bestrahlung
mit fokussierter Laserstrahlung transiente Gitter hergestellt worden, woran die
Laserstrahlung gebeugt und frequenzkonvertiert wurde. Die Schaltgeschwindig-
keit betrug ca. 750 fs [SWMR99].
Single-Mode-Wellenleiter in Quarzglas mit einer Da¨mpfungskonstante klei-
ner 1 dB/cm und einer relativen Brechungsindexa¨nderung ∆n/n ≤ 3 · 10−3
sind durch fokussierte Laserstrahlung hergestellt worden (Quarz: Brechungsin-
dexa¨nderungen ∆n ≈ 0.01) [NWCT02].
Single-Mode-Wellenleiter mit kreisfo¨rmigem Querschnitt sind aus Erbium -
und Yterbium-dotierten Phosphatgla¨sern hergestellt worden. Durch astigmati-
sche Optiken ist eine quasi-spha¨rische Intensita¨tsverteilung im Fokus von La-
serstrahlung (Pulsdauer tp < 100 fs) erzeugt worden. Die Wellenleiter besaßen
eine Da¨mpfungskonstante von ca. 0.24 dB/cm [COT+02].
9Mikrospiegel sind durch Brechungsindexmodifikation im Volumen von K9-
Glas durch fokussierte Laserstrahlung hergestellt worden[GZZ+02].
Durch Multiphotonabsorption von Laserstrahlung (Pulsdauer tp < 150 fs)
in flu¨ssigen Harzen ist die Polimerisationsreaktion aktiviert worden. Periodi-
sche und drei-dimensionale Strukturen, wie z.B. Photonische Kristalle sind
durch Verschieben der Position der Laserstrahlung generiert worden[JMM+02],
[SHFC03].
Der Bildungsprozess eines Risses in PMMA und Natronglas, welcher nach
Bestrahlung mit Q-switched Nd:YAG Laserstrahlung gebildet wurde, dauerte
bis zu einigen 100 ms. Die dynamische Beobachtung eines Risses, untersucht
mit Pump&Probe-Photographie, zeigte die Ausbreitung einer Druckwelle, wel-
che sich in Natronglas mit einer Geschwindigkeit bis zu 105 m/s ausbreitete
[YIM02].
Wird Ce3+, Tb3+ und Pr3+-dotiertes Glas durch fokussierte Laserstrahlung
(Pulsdauer tp < 200 fs) bestrahlt, werden Defekte, wie z.B. Elektron-Loch-
Paare induziert, welche durch lang anhaltende Fluoreszenz bei unterschiedli-
chen Wellenla¨ngen rekombinieren [QMI+98].
Photoreduktion von Samarium ist durch fokussierte Laserstrahlung in Sm3+-
dotierten Borosilikatgla¨sern erreicht worden. Die Lumineszenzeigenschaften des
Samariums mit verschiedenen Oxidationszahlen ist unterschiedlich und ermo¨g-
licht ein selektives Auslesen der Emission. Durch Multiphoton-Absorption der
Laserstrahlung (Pulsdauer tp < 100 fs) ist die Photoreduktion induziert wor-
den und Datenspeicher konnten durch Beschreiben im Volumen des Glases
hergestellt werden [QMS+99].
Die Oxidation von Mn2+ zu Mn3+ ist in Mn-Fe-dotierten Silikatgla¨sern
durch fokussierte Laserstrahlung erreicht worden, wobei Elektron-Loch-Paare
durch die Laserstrahlung erzeugt wurden und das Mangan-Ion als Elektronen-
donator und das Eisen-Ion als Elektronenakzeptor dienten. Das Mn3+-dotierte
Glas fa¨rbte sich purpurrot [QZN+01].
Durch fokussierte Laserstrahlung sind in einem Sm3+-Glas Elektron-Loch-
Paare erzeugt worden, welche z.T. Sm3+-Ionen zu Sm2+-Ionen reduzieren.
Daten-Bits mit 200 nm Abmessung sind erzeugt worden. Durch ra¨umliches Ver-
schieben der Laserstrahlung im Volumen konnten 3D-Speicher mit 1 Tbit/(1x1x
0.1 cm3) Datendichte erzeugt werden. Mit Ar-Ionen-Laserstrahlung konnte das
Daten-Bit durch Oxidation des Samariums wieder gelo¨scht werden [MQF+02].
Ladungsneutrale Silberatome Ag0 sind durch Bestrahlung von Ag+-dotier-
ten Gla¨sern mit fokussierter Laserstrahlung erzeugt worden. Das Glas hatte
im bestrahlten Bereich einen vergro¨ßerten Absorptionsgrad. Durch Tempern
des Glases bei ca. 500◦C lagerten sich einzelne Silberatome zu Nanokristallen
zusammen. Die Nanokristalle hatten ra¨umliche Abmessungen von einigen nm
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und streuten das Licht durch Mie-Streuung wellenla¨ngenselektiv, wodurch das
Glas gelb erschien [QSN+02].
3D-Wellenleiter sind mit Laserstrahlung hochrepetierender Lasersysteme
kleiner Pulsenergie in Quarzglas hergestellt worden (fp ≈ 1 MHz, Ep = 100 nJ
[GMH+96]). Die Modifikation fand bei der Wechselwirkung von Laserstrahlung
mit der Pulsdauer tp ≤ 200 fs mit Dielektrika innerhalb von einiger Nano- bis
zu einiger Millisekunden statt. Die Untersuchungen von Prozessen, wie z.B.
Absorption, Emission und Modifikation anderer Forschergruppen wurden bei
kleinen Zeiten t ≤ 10 ns durchgefu¨hrt. Um die Herstellung von Wellenleiter
weiter verbessern zu ko¨nnen, werden in dieser Arbeit die Messverfahren zur
Beobachtung von Absorption und Modifikation erweitert.
Ein Ziel der Arbeit ist den Messbereich von t = 100 fs bis t ≤ 66 ns zu
erweitern, wobei durch Pump&Probe-Photographie die Absorption vom Laser-
strahlung, die optische Emission und die Modifikation des Dielektrikum (BK7
Glas, Quarz, Quarzglas und Saphir) im Volumen untersucht werden. Durch
die Erweiterung des Messbereiches werden Prozesse im Femtosekunden Be-
reich, wie z.B. die Absorption von Laserstrahlung zusammen mit Prozessen im
Nanosekunden Bereich, wie z.B. die Rissbildung mit einem Messverfahren be-
obachtet. Die Systematischen Fehler, welche durch die Kombination mehrerer
Messverfahren fu¨r unterschiedliche Messbereiche entstehen, werden so vermie-
den. Durch die Messung der Absorption von Laserstrahlung im Dielektrikum
und der laserinduzierten optischen Emission wird die Defektbildung untersucht
mit dem Ziel, die Relaxationskana¨le der Defekte im Dielektrikum zu beschrei-
ben. Die Nutzung der Nomarski-Photographie in einem Pump&Probe-Aufbau
ermo¨glicht die zeitaufgelo¨ste Beobachtung der Brechungsindexa¨nderungen im
Volumen eines Dielektrikums. Die mechanische Belastung des Dielektrikums
durch die eingebrachte Wa¨rme wird durch die Pulsdauer der Laserstrahlung
beeinflusst. Ziel der Untersuchung ist, die Rissbildung zu beobachten und die
Abha¨ngigkeit der Rissinitiation von Pulsenergie und Pulsdauer zu bestimmen
und zu zeigen, dass die mechanische Belastung mit Pulsdauern im Femtosekun-
den Bereich kleiner sind als im Pikosekunden Bereich. Durch den erweiterten
Messbereich der Nomarski-Photographie besteht die Mo¨glichkeit, die zeitliche
und ra¨umliche Modifikation des Dielektrikums im bestrahlten Volumen als in-
tuitiv verta¨ndlichen Film darzustellen.
Kapitel 3
Grundlagen
3.1 Wechselwirkung mit Laserstrahlung
3.1.1 Dielektrika
Bei der Wechselwirkung von Laserstrahlung mit einem Festko¨rper ko¨nnen vier
Prozesse festgelegt werden:
1. Photon-Elektron-Wechselwirkung
2. Elektron-Elektron-Wechselwirkung
3. Elektron-Phonon-Wechselwirkung
4. Phonon-Phonon-Wechselwirkung.
Das elektromagnetische Feld wechselwirkt zuerst mit den gebundenen Elektro-
nen des Festko¨rpers und u¨bertra¨gt die optische Energie an die Elektronen1.
Die angeregten Elektronen wechselwirken miteinander und thermalisieren. Die
Elektron-Elektron-Wechselwirkung findet im Festko¨rper auf der Zeitskala von
einigen Femtosekunden bis Pikosekunden statt. Ionisation, wobei Elektronen
vom Atom-Ensemble getrennt werden, kann bis zu einigen Nanosekunden dau-
ern. Laserstrahlung wird von einem Dielektrikum dann absorbiert, wenn die
Photonenenergie gro¨ßer oder gleich dem Bandabstand des Dielektrikums ist.
In diesem Fall ist die Absorption ein linearer Prozess (Kapitel 3.1.4).
1Eine Wechselwirkung des elektromagnetischen Feldes mit den Atomkernen ist erst fu¨r
Intensita¨ten I > 1020 W/cm2 wahrscheinlich.
11
12 Wechselwirkung mit Laserstrahlung
Durch große Feldsta¨rken der Laserstrahlung werden nichtlineare Prozes-
se, wie die Multiphotonabsorption im Dielektrikum wahrscheinlich. Bei der
Mutiphotonabsorption werden mehrere Photonen mit Energien kleiner als der
Bandabstand gleichzeitig absorbiert.
U¨berschreitet die absorbierte Energie der Elektronen, welche durch lineare
oder nichtlineare Prozesse eingebracht wird, die Ionisierungsenergie, wird ein
freies Elektron erzeugt. Dieses freie Elektron kann durch Emission von Strah-
lung mit Ionen rekombinieren oder strahlungslos durch Bildung von Defekten
seine Energie abgeben (Kapitel 3.2). Bei großen Feldsta¨rken werden freie Elek-
tronen beschleunigt, wechselwirken mit weiteren Valenzelektronen und ionisie-
ren diese durch Sto¨ße.
Die thermalisierten Elektronen wechselwirken mit dem Phononsystem des
Festko¨rpers. Elektron-Phonon-Wechselwirkungsprozesse, bei denen die kineti-
sche Energie der Elektronen an das Phononsystem weitergegeben wird, finden
im Pikosekunden- bis Nanosekundenbereich statt. Die Wechselwirkungszeiten
zwischen Elektronen- und Phonon-System sind wegen der verschiedenen atoma-
ren Bindungszusta¨nde von Metallen und Isolatoren unterschiedlich (z.B. Kupfer
tep ≈ 200 fs und Saphir tep ≈ 50 ps [QGM+98]).
Das angeregte Phononsystem thermalisiert und relaxiert im Zeitbereich von
Nanosekunden bis Mikrosekunden. Das Phononsystem wird durch die Wechsel-
wirkung mit dem Elektronensystem aufgeheizt, wodurch Schmelzen und Ver-
dampfen initiiert werden.
3.1.2 Lineare Prozesse
Pulsdauer-Bandbreite-Produkt
Laserstrahlung mit einer Pulsdauer tp ≤ 200 fs wechselwirkt mit dem Dielektri-
kum, wobei wegen der spektralen Bandbreite der Laserstrahlung die Dispersion
nicht vernachla¨ssigt werden kann. Die Pulsdauer τp und die spektrale Breite
der Strahlung ∆ωp ist durch das Pulsdauer-Bandbreite-Produkt miteinander
gekoppelt:
∆ωpτp = 2pi∆νpτp ≥ 2picB . (3.1)
cB ist eine numerische Konstante, welche fu¨r verschiedene zeitliche Pulsformen
einen Wert zwischen 0.1 und 1 annimmt [DR96]. Fu¨r Laserstrahlung mit Puls-
dauern τp < 200fs besagt das Pulsdauer-Bandbreite-Produkt, dass die verwen-
dete Laserstrahlung nicht mehr monochromatisch ist, sondern eine spektrale
Bandbreite gro¨ßer 10 nm besitzt. Als Folge der Dispersion wird die Pulsdauer
der Laserstrahlung vergro¨ßert.
Lineare Prozesse 13
Gruppengeschwindigkeits-Dispersion und Chirp
Laserstrahlung wechselwirkt mit dem Elektronensystem des Dielektrikums. Die
Elektronen des Valenzbandes oszillieren durch das elektromagnetische Feld und
induzieren im Dielektrikum Dipole und eine Gesamtpolarisation P. Sind die In-
tensita¨ten der Laserstrahlung klein, sind die Auslenkungen der Elektronen im
elektromagnetischen Feld harmonisch und induzieren eine lineare Polarisation
PL im Dielektrikum. Prozesse, wie z.B. die Reflexion und Brechung im Dielek-
trikum sind die Folge linearer Prozesse.
Oszillieren die Valenzelektronen durch das elektromagnetische Feld inten-
siver Laserstrahlung anharmonisch, wird eine nichtlineare Polarisation PNL
induziert. Prozesse, wie z.B. die Selbstfokussierung und die Selbstphasenmo-
dulation sind nichtlineare Prozesse.
Die Ausbreitung von elektromagnetischen Wellen in einem Dielektrikum
kann durch Lo¨sung der Maxwellschen Wellengleichung(
∇2 − 1
c2
∂2
∂t2
)
E(r, t) = µ0
∂2
∂t2
P(r, t) (3.2)
beschrieben werden. Die Polarisation P wird in einen linearen und in einen
nichtlinearen Term zerlegt:
P = PL +PNL. (3.3)
Mit der linearen Polarisation PL wird die lineare Optik beschrieben. Die nicht-
lineare Polarisation PNL wird im Folgenden vernachla¨ssigt. Breitet sich eine
ebene, linear polarisierte Welle in z-Richtung aus, so kann Gleichung (3.2) ver-
einfacht werden zu(
∂2
∂z2
− 1
c2
∂2
∂t2
)
E(z, t) = µ0
∂2
∂t2
PL(z, t). (3.4)
Die lineare Polarisation im Frequenzraum
P˜L(ω, z) = εχ(ω)E˜(z, ω). (3.5)
wird durch den dielektrischen Suszeptibilita¨tstensor χ beschrieben. Durch Fou-
riertransformation (Gleichung (3.2)) wird die Maxwellsche Wellengleichung zu[
∂2
∂z2
+
ω2
c2
²(ω)
]
E˜(z, ω) = 0 (3.6)
mit der dielektrischen Konstanten ²(ω) = [1 + χ(ω)]. Eine ebene Welle wird im
Frequenzraum durch E˜(ω, z) = E˜(ω, 0) exp(−ik(ω)z) beschrieben, wobei die
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Wellenzahl k der Dispersionsrelation
k2(ω) =
ω2
c2
²(ω) =
ω2
c2
n2(ω) (3.7)
genu¨gt. Zur Beschreibung der Dispersion von Laserstrahlung mit Pulsdauern
im Femtosekunden Bereich wird die Wellenzahl
k(ω) = kl +
dk
dω
∣∣∣∣
ωl
(ω − ωl) + 12
d2k
dω2
∣∣∣∣
ωl
(ω − ωl)2 + . . . = kl + δk (3.8)
um eine Tra¨gerfrequenz ωl entwickelt und mit der ebenen Welle E˜(ω, z) =
E˜(ω, 0)e−iklze−iδkz beschrieben. Aus Gleichungen (3.6) und (3.8) kann durch
Einfu¨hrung von retardierten ra¨umlichen und zeitlichen Koordinaten ξ = z und
η = t− zvg eine stark vereinfachte Wellengleichung
∂
∂ξ
E˜(η, ξ)− i
2
k′′l
∂2
∂η2
E˜(η, ξ) = 0, (3.9)
welche die Dispersion von Laserstrahlung in Materie im Impulsraum mit der
Gruppengeschwindigkeit des Pulses vg = (dk/dω|ωl)−1 beschreibt, hergeleitet
werden [DR96].
Die Gruppengeschwindigkeits-Dispersion (GVD)
k′′l =
∂2k
∂ω2
∣∣∣∣
ωl
=
2pic
ω2v2g
dvg
dλ
(3.10)
beschreibt die A¨nderung der Gruppengeschwindigkeit mit der Wellenla¨nge und
dadurch die Vergro¨ßerung der Pulsdauer der Laserstrahlung. Die Lo¨sung von
Gleichung (3.9) ist im Frequenzraum E˜(ω, z) = E˜(ω, 0)e−
i
2k
′′ω2z und durch
eine inverse Fouriertransformation wird die Zeitabha¨ngigkeit der komplexen
elektrischen Feldsta¨rke
E˜(t, z) = F−1
[
E˜(ω, z)
]
(3.11)
berechnet. Mit einer Gaußschen Frequenzverteilung der elektromagnetischen
Feldsta¨rke im Frequenzraum ist die Feldsta¨rke E˜ im Impulsraum ebenso eine
zeitliche Gaußsche Verteilung:
E˜(t, z) = Ae−
(
1+i
2k′′
l
z
τG
)(
t
τG(z)
)2
. (3.12)
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τG(z) = τG
√
1 +
(
2z |k′′l |
τ2G
)2
, (3.13)
wird durch die Gruppengeschwindigkeits-Dispersion k′′l vergro¨ßert und der La-
serpuls erha¨lt einen ”Chirp“. Die unterschiedlichen Frequenzkomponenten der
Laserstrahlung sind zueinander zeitlich versetzt, wobei die zeitliche Abfolge li-
near mit der Frequenz ist. Der Chirp b = dϕdt ist definiert als die Ableitung der
Phase ϕ nach der Zeit. Fu¨r eine zeitlich Gaußfo¨rmige Verteilung betra¨gt der
Chirp
b =
dϕ
dt
= − 2a
τ2G
, (3.14)
wobei a den Chirp-Parameter darstellt [DR96]. Ist ein Laserpuls gechirpt, so
lautet die Gleichung fu¨r das elektromagnetische Feld
E˜ = E0e−(1+ia)
(
t
τG
)2
. (3.15)
Die spektrale Breite des Pulses
∆ωp =
1
τG
√
8 ln 2(1 + a2). (3.16)
wird fu¨r einen Chirp-Parameter a > 1 vergro¨ßert. Beim Durchgang eines ultra-
kurzen Laserpulses durch ein Dielektrikum wird
1. durch Dispersion die Pulsdauer vergro¨ßert (Chirp) und
2. durch einen nichtlinearen Prozess, den Kerr-Effekt, die spektrale Breite
vergro¨ßert (Kapitel 3.1.3).
3.1.3 Nichtlineare Prozesse
Nichtlineare Polarisation
Ist die elektrische Feldsta¨rke sehr groß, ko¨nnen nichtlineare Beitra¨ge zur Po-
larisation als Antwort des Dielektrikums auf die Laserstrahlung nicht ver-
nachla¨ssigt werden. Z.B. ist die Auslenkung der Elektronenwolke oder die Aus-
richtung von Moleku¨lachsen in einem Dielektrikum nicht mehr linear propor-
tional zum angelegten elektrischen Feld [Sie86]. Die ra¨umliche Intensita¨tsver-
teilung von Laserstrahlung wird durch nichtlineare Prozesse vera¨ndert, so dass
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z.B. kollimierte Laserstrahlung fokussiert wird und die Position des Laserfokus
zeitabha¨ngig wird. Zur Beschreibung dieser Prozesse wird die Polarisation
P = χ(1)ε0E + χ(2)E2 + χ(3)E3 + . . . (3.17)
durch eine Entwicklung beschrieben. χ(1) ist die lineare Suszeptibilita¨t und
χ(i), i > 1, sind die Terme der nichtlinearen Suszeptibilita¨t i-ter Ordnung.
Die nichtlinearen Suszeptibilita¨ten sind wesentlich kleiner als die lineare und
werden erst bei großen Feldsta¨rken signifikant.
Die Suszeptibilita¨t zweiter Ordnung χ(2)E2 verursacht die Erzeugung der
zweiten Harmonischen (SHG) und parametrische Wechselwirkungen, wie z.B.
die optische parametrische Versta¨rkung (OPA) bei optisch parametrischen Os-
zillatoren (OPO). Die Suszeptibilita¨t zweiter Ordnung verschwindet in Kristal-
len der zentrosymmetrischen Kristallklasse.
Bei der SHG wechselwirken zwei Photonen derselben Frequenz ω1 im Dielek-
trikum miteinander und generieren ein Photon mit der Wellenla¨nge ω2 = 2ω1.
Frequenzmischen beschreibt die parametrische Wechselwirkung von drei
Photonen miteinander. Dabei entstehen Photonen mit der Frequenz 2ω1, 2ω2,
der Summenfrequenz ω1 + ω2 und der Differenzfrequenz ω1 − ω2 [Men01].
Durch Anlegen einer Spannung an ein nichtlineares Dielektrikum kann durch
den elektro-optischen Effekt zweiter Ordnung, auch Pockels-Effekt genannt, die
Polarisation einfallender Laserstrahlung als Funktion der Spannung gedreht
werden. Dabei wird im Dielektrikum eine Brechungsindexa¨nderung
∆nm ' − n¯
3
2
∑
p
χ
(2)
pm
n¯4
Ep (3.18)
hervorgerufen, wobei m = x, y, z die Orientierung der Kristallachsen bezeich-
nen. Der Pockels-Effekt wird zur Modulation und zum optischen Schalten von
Laserstrahlung verwendet. Die optische Gleichrichtung eines nichtlinearen Kris-
talls stellt den inversen Effekt zu dem Pockels-Effekt dar. D.h. bei der Wech-
selwirkung von Laserstrahlung mit einem Dielektrikum wird eine Spannung
induziert.
Die nichtlineare Polarisation PNL kann als Funktion des elektrischen Feldes
zur dritten Potenz dargestellt werden. Die Suszeptibilita¨t dritter Ordnung χ(3)
verursacht die Erzeugung der dritten Harmonischen (THG), den Kerr-Effekt,
die Selbstfokussierung und die Selbstphasenmodulation.
Durch Anlegen einer Spannung an ein optisch isotropes Dielektrikum wird
eine Doppelbrechung induziert. Das elektrische Feld wird durch ein elektro-
magnetisches Feld intensiver Laserstrahlung oder durch eine extern angelegte
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Spannung dargestellt. Der Kerr-Effekt wird durch Orientierung von Dipolen
im Dielektrikum erzielt und induziert eine A¨nderung des Brechungsindex:
∆n = n(E)− n0 = 12n2 |E|
2
. (3.19)
Wechselwirkt gepulste Laserstrahlung mit einer ra¨umlich Gaußfo¨rmigen In-
tensita¨tsverteilung mit einem nichtlinearen Dielektrikum, wird eine Gaußfo¨rmi-
ge Brechungsindexa¨nderung induziert. Die Laserstrahlung wird durch diese
Gradientenindex-Linse gebrochen und fokussiert. Der Prozess wird Selbstfo-
kussierung genannt.
Ist das elektromagnetische Feld der Laserstrahlung zeitabha¨ngig, z.B. ge-
pulste Laserstrahlung, ist auch der Kerr-Effekt zeitabha¨ngig. Durch Selbstpha-
senmodulation wird die Breite des Spektrums vergro¨ßert. Hat z.B. die Laser-
strahlung eine Gaußfo¨rmige Intensita¨tsverteilung in der Zeit
I(t) = exp
[−(t/t0)2] , (3.20)
und ist die ra¨umliche Verteilung eine ebene Welle
E(t, x) = E0 exp [ω0t− kx] mit derWellenzahl k = n(t)ω0/c, (3.21)
wird die Frequenz ω als
ω(t) =
∂ϕ(t)
∂t
= ω0 − ω0
c
∂n(t)
∂t
x (3.22)
definiert. Die A¨nderung der Frequenz δω = −xω0n22c ∂I(t)∂t beschreibt neue Fre-
quenzen. Die Bandbreite der Laserstrahlung wird vergro¨ßert [Men01].
Selbstfokussierung
Zur Beschreibung der Selbstfokussierung in einem makroskopischen Zusam-
menhang wird die Polarisation P (Gleichung (3.2)) in einen linearen und in
einen nichtlinearen Term (Gleichung (3.3)) zerlegt. Der lineare Term
PL(x, t) =
∫ ∞
−∞
χˆ(t− t′) ·E(x, t′)dt′ (3.23)
beschreibt die retardierte Polarisation [Mar75]. Diese Beschreibung gilt fu¨r ho-
mogene, optisch nicht aktive Medien. Die Kausalita¨t bedingt fu¨r die retardierte
Polarisation (Gleichung (3.23)) keine negativen Werte fu¨r die Suszeptibilita¨t χˆ.
Die Fouriertransformierte der Polarisation wird dargestellt durch:
PL(x, ω) = χ(ω) ·E(x, ω). (3.24)
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Wird τ = t − t′ in Gleichung (3.23) ersetzt und als komplexe elektrische
Feldsta¨rke
E(x, t− τ) =
[
exp i
(
i
∂
∂t
)
τ
]
E(x, t) (3.25)
verwendet, kann die komplexe lineare Polarisation durch PL(x, t) = χ
(
i ∂∂t
) ·
E(x, t) beschrieben werden. In einer Raumdimension kann die lineare komplexe
Polarisation durch
PL(x, t) = χ
(
ω0 + i
∂
∂t
)
· E(x, t) (3.26)
fu¨r nahezu monochromatisches Licht in der SVE-Na¨herung (Slow-Varying-
Envelope) mit der komplexen elektrischen Feldsta¨rke E(x, t) = E0 exp(−i(ω0t−
k0z)) dargestellt werden. Wird die lineare Polarisation nach dem elektrischen
Feld E entwickelt, wobei nur Terme bis zur zweiten Ordnung in E und in ho¨her-
en Ordnungen in der SVE-Amplitude bzgl. z und t beru¨cksichtigt werden, kann
eine approximative Wellengleichung
2ik0
(
∂
∂z
+
1
vg
∂
∂t
)
E +∇2TE = −
4pi
c2
ω20PNL −
8piiω0
c2
∂PNL
∂t
(3.27)
ermittelt werden. Die Gruppengeschwindigkeit ist definiert als vg =
(
d
dω
nω
c
)−1
.
Die Selbstfokussierung wird durch den Term PNL beschrieben, wobei die
induzierten Dipole nahe der Schwingungsfrequenz der Laserstrahlung ω0 oszil-
lieren. Die nichtlineare Polarisation dritter Ordnung ist definiert als
PNLj (ω4) = Dχjklm3 (−ω4, ω1, ω2, ω3)Ek(ω1)El(ω2)Em(ω3). (3.28)
und kann fu¨r monochromatisches Licht beschreiben werden durch:
PNLj = η |E|2 Ej , (3.29)
mit den Kristallrichtungen j = x, y und dem Suszeptibilita¨tsfaktor η ∝ χjklm3 .
Die A¨nderung des Brechungsindex ∆n
∆n =
2piη
n
|E|2 = 16pi
2
n2c
ηI, (3.30)
ergibt mit der Intensita¨t I = nc |E|2 /8pi (cgs-Maßsystem) und dem nichtlinea-
ren Brechungsindex n2 = 4piη/n Gleichung (3.19).
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Fu¨r zeitabha¨ngige Intensita¨tsverteilungen der Laserstrahlung kann eineWel-
lengleichung fu¨r die Ausbreitung von Druckwellen als Folge von Brechungsin-
dexa¨nderungen hergeleitet werden [Ker71]:(
∇2 − 1
v2s
∂
∂t2
)
∆n =
%α2
cv2s
∇2I, (3.31)
dabei beschreibt vs die Druckwellengeschwindigkeit, % die Dichte des Medi-
ums und α = (∂n/∂%)s die A¨nderung des Brechungsindex bei Dichtevariation.
Ist die Pulsdauer gro¨ßer als die Prozesszeit zur Brechungsindexa¨nderung, so
wird die ra¨umliche Intensita¨tsverteilung der Laserstrahlung durch Selbstfokus-
sierung und die zeitliche Intensita¨tsverteilung durch Self-Steepening vera¨ndert.
Wird keine Zeitabha¨ngigkeit in Gleichung (3.27) angenommen und das elek-
trische Feld als skalare Gro¨ße (∇(∇·E) = 0), reduziert sich die Wellengleichung
auf
2ik0
∂E
∂z
+∇2TE = −
4piω20
c2
PNL. (3.32)
Mit einer Hamilton-Jacobi-Gleichung kann die Wellengleichung nach der Zer-
legung der Wellenfunktion in Amplituden- und Phasen-Funktion analytisch
gelo¨st werden [Mar75]. Kollimierte Laserstrahlung wird oberhalb der Schwell-
leistung zur Selbstfokussierung
P1 =
c3
8n2ω20
(cgs−Maßsystem). (3.33)
fokussiert. Exakte numerische Lo¨sungen von Gleichung (3.32) ergeben einen
gro¨ßeren Wert fu¨r P1: Pc1 = 3.72P1 [Mar75].
Die numerische Lo¨sung von Gleichung (3.32) beschreibt fu¨r P > Pc1 die
Position des Selbst-Fokus zfs als Funktion der Laserleistung(
P
Pc1
)0.5
= 0.852 + 0.365
zR
zsf
. (3.34)
Durch die Selbstfokussierung wird die Form der Kaustik der Laserstrahlung
vera¨ndert.
Gepulste Laserstrahlung (Pulsdauer tp ≤ 200 fs) kann im Vakuum mit den-
selben Gleichungen fu¨r die ra¨umliche Verteilung von Gaußstrahlung beschrie-
ben werden, wie fu¨r cw-Laserstrahlung [DR96]:
u˜(x, y, z) =
u0√
1 + z2/ρ20
e−iΘ(z)e−ikl(x
2+y2)/2q˜(z), (3.35)
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wobei Θ(z) = arctan(z/ρ20) die Phase und ρ0 = npiw
2
0/λl die Rayleighla¨nge ist.
Dabei ist w0 der Strahltaillenradius und λl die Wellenla¨nge der verwendeten
Laserstrahlung. q˜(z) ist der komplexe Strahlparameter
1
q˜(z)
=
1
R(z)
− iλl
piw2(z)
=
1
q(0) + z
(3.36)
mit R(z) = z + ρ2/z als die Phasenfrontkru¨mmung und w(z) = w0
√
1 + z2/ρ20
als der Strahlradius am Ort z.
Die ra¨umliche Intensita¨tsverteilung in Ausbreitungsrichtung (Kaustik)
I(z) =
1(
1− zR
)2 + (1− PPc1 )( zλw20pi)2 , (3.37)
kann fu¨r Leistungen unterhalb der Schwellleistung fu¨r Selbstfokussierung Pc1
beschrieben werden, wobei P die Leistung und R die Kru¨mmung der Phasen-
front der Laserstrahlung an der Oberfla¨che des Dielektrikums darstellt. Durch
Bestimmung des Maximums von I(z) (Gleichung (3.37)) wird die Position des
Fokus bestimmt:
∂I(z)
∂z
!= 0 −→ zImax =
pi2Rw4
pi2w4 +R2λ2 − PPc1R2λ2
. (3.38)
Die Berechnungen gelten fu¨r die Selbstfokussierung von cw-Laserstrahlung. Un-
ter der Annahme, dass die Selbstfokussierung instantan stattfindet, kann die
Leistung durch die Pulsspitzenleistung der Laserstrahlung ersetzt werden. Die-
se Annahme ist fu¨r den nicht-resonanten Kerr-Effekt, welcher in Kristallen
und Gla¨sern vorkommt, fu¨r Pulsdauern t > 50 fs gerechtfertigt, da der nicht-
resonante Prozess der Selbstfokussierung auf der Zeitskala ≈ 10 fs stattfindet
[DR96].
Selbstphasenmodulation
Durch Fokussierung intensiver ultrakurz gepulster Laserstrahlung in ein Di-
elektrikum wird ein Weißlichtkontinuum erzeugt. Verschiedene Prozesse finden
bei der Weißlichterzeugung statt:
• Selbstfokussierung
• Self-Steepening
• Selbstphasen-Modulation.
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Filamente werden durch Selbstfokussierung und Defokussierung der Laserstrah-
lung gebildet (Anhang C). Die Laserstrahlung wird defokussiert, wenn freie
Elektronen im Dielektrikum gebildet werden. Bei U¨berschreitung einer stoffspe-
zifischen Schwellintensita¨t werden freie Elektronen durch Multiphoton-Prozesse
oder Avalanche-Ionisation erzeugt. Diese wirken auf die Laserstrahlung wie ei-
ne Zerstreuungslinse, da der Brechungsindex eines Elektronen-Gases ne < 1
ist und die Elektronendichteverteilung %(r) entsprechend der Gaußschen In-
tensita¨tsverteilung der Laserstrahlung Gaußverteilt ist. Die A¨nderung des Bre-
chungsindex
∆ne = − 2pie
2Ne
n0me(ω20 + ν2e )
, (3.39)
welche durch die freien Elektronen erzeugt wird, wird durch das Drude-Modell
beschrieben [BC99]. Ne beschreibt die Elektronendichte, νe die Elektronen-
Stoßfrequenz und ω0 die Laserfrequenz. Bei der Elektronendichte Ne ≈ 1017 −
1018cm−3 wird die Brechungsindexa¨nderung, induziert durch den Kerr-Effekt
∆nKerr durch die Brechungsindexa¨nderung, induziert durch die freien Elektro-
nen ∆ne, aufgehoben.
Die Intensita¨t der Laserstrahlung nimmt durch die Selbstfokussierung zu
und die Selbstphasenmodulation wird der dominante Prozess. Bei der Selbst-
phasenmodulation wird durch das elektromagnetische Feld der Laserstrahlung
ein zusa¨tzlicher Phasenterm
ϕNL(τ) =
∫ L
0
n2I(z, τ)
ω0
c
dz (3.40)
in der Polarisation des Dielektrikums induziert. Dabei ist L die Dicke des
Dielektrikums. Die zusa¨tzliche Frequenzkomponenten des Spektrums, welche
durch diesen Phasenterm erzeugt werden, enthalten Frequenzen welche vom
minimalen Wert der Stokesfrequenz
∆ωSPM− =
(
−dϕNL
dτ
)
min
(3.41)
bis zu maximalen Wert der anti-Stokesfrequenz
∆ωSPM+ =
(
−dϕNL
dτ
)
max
(3.42)
reichen. Die Selbstphasenmodulation ist bei ultrakurz gepulster Laserstrah-
lung besonders effizient, da diese umgekehrt proportional zur Pulsdauer τp
skaliert. Die spektrale Verbreiterung ist symmetrisch. Werden ho¨here Terme in
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PNL beru¨cksichtigt, kann eine asymmetrische spektrale Verteilung des Kon-
tinuums berechnet werden, welche mit experimentellen Messungen u¨berein-
stimmen [YS84]. Dabei wird die Verbreiterung des Spektrums nicht nur durch
Selbstphasenmodulation sondern auch durch nichtresonantes Vierwellenmischen
induziert. Fu¨r eine zeitliche sech2-Intensita¨tsverteilung I(r, τ) ∝ sech2(τ/τ0)
betra¨gt die relative Verbreiterung des Weißlichtkontinuums
∆ωSPM±
ω0
=
1
2
(√
Q2 + 4± |Q|
)
− 1, (3.43)
wobei Q = 2n2IL/cτ0 ist. Fu¨r Q ¿ 1 geht Gleichung (3.43) in Gleichung
(3.40) u¨ber. Die Ursache fu¨r die Asymmetrie des Weißlichtkontinuums liegt u.a.
in der Vera¨nderung der Pulsform begru¨ndet. Die Pulsform wird durch Selbst-
fokussierung ra¨umlich und durch Selbstphasenmodulation zeitlich modifiziert.
Dadurch, dass die Phasena¨nderung zuerst positiv und dann negativ ist, haben
verschiedene Anteile des Laserpulses unterschiedliche Geschwindigkeiten. Die
zeitliche Vera¨nderung der Pulsform wird Self-Steepening genannt.
Durch die zeitliche Vera¨nderung der Intensita¨t von gepulster Laserstrahlung
wird die Position des Fokus vera¨ndert (Gleichung (3.38)). Wa¨hrend die Laser-
strahlung sich in Form eines ra¨umlich und zeitlich lokalisierten Pulses durch
das Dielektrikum ausbreitet, wird der Fokus mit zunehmender Intensita¨t mit
positivem Vorzeichen zur Laserstrahlquelle hin verschoben. Mit abnehmender
Intensita¨t verschiebt sich der Fokus mit negativem Vorzeichen. Dieser Prozess
des Bewegten-Fokus-Modells findet innerhalb der Pulsdauer der Laserstrahlung
τp statt.
Werden durch Fokussierung und Selbstfokussierung in einem Dielektrikum
freie Elektronen erzeugt, so kann die Selbstphasenmodulation durch Lo¨sung
einer nichtlinearen Schro¨dinger-Gleichung, welche Multiphoton-Ionisation mit
dem Bewegten-Fokus-Modell beru¨cksichtigt, bestimmt werden [LNMW94]. Lo¨-
sungen der Schro¨dinger-Gleichung postulieren eine frequenzabha¨ngige Winkel-
verteilung der Emission [KKB+97]. Die Emission entsteht durch Vier-Wellen-
Mischung von zwei Photonen der Grundharmonischen (λ, ω), einem Signal-
Photon (k+ k⊥, ω +Ω) und einem Idler-Photon (k− k⊥, ω − Ω).
3.1.4 Absorption und Modifikation
Absorption von Laserstrahlung
Dielektrika sind im sichtbaren Bereich des elektromagnetischen Spektrums (Eλ
= 2-3 eV) transparent. Ursache ist der große Bandabstand, welcher bei undo-
tierten Kristallen und fu¨r viele Gla¨ser gro¨ßer 4 eV betra¨gt. Aus diesem Grund
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sind die transmissiven Fokussieroptiken fu¨r Laserstrahlung im Sichtbaren und
nahen Infraroten (z.B. Nd:YAG, Ti:Saphir) aus Dielektrika hergestellt.
Nach einer nichtlinearen elektronischen Anregung, z.B. Elektron-Stoß-Ioni-
sation oder Multiphoton-Absorption und -Ionisation wird die kinetische Energie
der Elektronen bei Leistungsdichten gro¨ßer einer Schwellleistungsdichte Pthr
u¨ber Elektron-Phonon und Phonon-Phonon-Wechselwirkungen in das Gitter
deponiert [JBC+89].
Elektronen, welche durch das elektromagnetische Feld kinetische Energie
aufgenommen haben, bilden durch Stoßprozesse neue freie Elektronen. Diese
freie Elektronen nehmen wiederum Energie aus dem elektromagnetischen Feld
auf. Dieser Prozess wird Avalanche-Ionisation genannt [vH32], [YB72],[Blo74].
Die Avalanche-Ionisationsrate ist definiert als
dNe
dt
= γe(E)Ne (3.44)
mit γe Avalanche-Ionisations-Koeffizient und ne die Leitungsband-Elektronen-
Dichte. Der Prozess des dielektrischen Durchbruchs findet in drei Stufen statt:
1. Initialelektronen, auch Seed-Elektronen genannt,
2. Bildung von freien Elektronen durch Elektronen-Avalanche
3. Energie-Deposition in das Plasma bzw. Gitter.
Die Seed-Elektronen werden entweder durch Multiphoton-Ionisation generiert
oder sind als Defekte des Gitters vorhanden.
Gebildete Elektron-Lo¨cher rekombinieren innerhalb von Pikosekunden oder
relaxieren im Gitter zu Defekten [JBC+89]. Die Rekombinationszeit ha¨ngt von
der Konzentration der Elektron-Loch-Paare ab.
Die Energieeinkopplung der Laserstrahlung kann bei der Wechselwirkung
von Elektronen mit starken Laserfeldern (z.B. Laserstrahlung mit Pulsdau-
ern im Femtosekunden Bereich) durch eine Boltzmann-Gleichung, welche keine
pha¨nomenologischen Gleichungen verwendet, beschrieben werden [KRVS00],
[RKVS00]. Eine vereinfachte Beschreibung wird mit einer Fokker-Planck-Glei-
chung fu¨r die Elektronenverteilungsdichte Ne(², t)
∂Ne(², t)
∂t
+
∂
∂t
(
RJ(², t)Ne(², t)− γ(²)EpNe(², t)−D(², t)∂Ne(², t)
∂²
)
= S(², t),
(3.45)
mo¨glich, wobei ² die kinetische Energie der Elektronen bezeichnet [SFR+95],
[GRTL02]. Die Anzahl der Elektronen mit kinetischer Energie im Bereich ²
bis ² + d² ist gegeben durch Ne(², t)d². RJ ist der Joulsche Wa¨rmefluss und
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beschreibt die u¨bertragene Energie beim Stoß von Elektronen mit Phononen.
γEpNe dru¨ckt den Energietransfer zwischen Elektronen und Phononen aus und
D∂Ne/∂² beschreibt die Energiediffusion der Elektronen. γ stellt den Keldysh-
Parameter fu¨r Photoionisation dar. S beschreibt Quell- und Senkterm der Elek-
tronen.
Die Gleichung (3.45) beschreibt die Bildung der Elektronen durch Avalanche-
Ionisation und Multiphoton-Ionisation in Dielektrika. Als Abtragsschwellfluenz
Fthr kann die Fluenz definiert werden, welche eine Elektronenkonzentration von
ca. 1023 cm−3 durch Ionisation im Dielektrikum erzeugt [PSB+99]. Fu¨r Puls-
dauern tp > 10 ps ist die Abtragsschwellfluenz fu¨r Dielektrika proportional zu
t0.5p und bedeutet, dass die Eindringtiefe der im Dielektrikum eingekoppelten
optischen Energie von der Wa¨rmeleitung abha¨ngt. Gleichung (3.45) beschreibt
fu¨r Pulsdauern tp ≤ 10 ps in einer Raumdimension die Abweichung von der
Proportionalita¨t.
Die Photoionisationsrate kann durch die Keldysh-Gleichung beschrieben
werden:
wPI(E) =
2ω
9pi
(
ωm√
γ1h¯
)3/2
Q(γ, x) exp
[
−pi〈x+ 1〉K(γ1)− E(γ1)E(γ2)
]
. (3.46)
Der Keldysh-Parameter ist definiert als γ = ω
√
m∆
eE , die Kreisfrequenz der Strah-
lung als ω, die reduzierten Masse der Elektronen und Lo¨cher als m, der Ban-
dabstand als ∆, die Elektronenladung als e und die elektrische Feldsta¨rke als
E. Q(γ, x) ist ein komplexes Funktional [Kel65]. E und K stellen komplett el-
liptische Integrale der ersten und zweiten Art dar und die Koeffizienten γi (i
= 1,2) werden durch γ1 = γ
2
1+γ2 . und γ2 = 1 − γ2 beschrieben. Fu¨r kleine
Frequenzen oder intensive Feldern gilt γ ¿ 1 und die Keldysh-Gleichung geht
in eine Tunnel-Ionisations-Gleichung u¨ber. γ À 1 beschreibt die Multiphoton-
Ionisation.
Drei Fa¨lle von Ladungstra¨gererzeugung sind mo¨glich:
1. Photoionisation,
2. Stoßionisation,
3. Photoionisation und Stoßionisation.
Fu¨r große Pulsdauern werden die Ladungstra¨ger durch Stoßionisation und bei
kleinen Pulsdauern durch Avalanche-Ionisation unter Beteiligung von Photoio-
nisation erzeugt [TBK+99].
Die Bildung der Elektronen durch Laserstrahlung mit Pulsdauern im Fem-
tosekunden Bereich und die mechanische Belastungen des Gitters ko¨nnen durch
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eine Fokker-Planck-Gleichung beschrieben und die Entstehung von Schock-
wellen berechnet werden. Die mechanische Belastung des Dielektrikums beim
Oberfla¨chenabtrag durch Laserstrahlung mit Pulsdauern im Femtosekunden
Bereich ist wesentlich kleiner als durch Laserstrahlung mit Pulsdauern im Pi-
kosekunden Bereich [PSB+99]. Fu¨r Multiphotonabsorption intensiver Laser-
strahlung kann Gleichung (3.45) vereinfacht werden zu
dNe
dt
= αI(t)Ne(t) + σkIk, (3.47)
wobei I(t) die zeitabha¨ngige Intensita¨t, α der Avalanche-Ionisationskoeffizient
und σk der k-Photonen-Absorptions-Querschnitt ist. Bei der Bestimmung der
Abtragsschwelle von Quarzglas beschreibt Gleichung (3.47) fu¨r Intensita¨ten
weit oberhalb der Abtragsschwelle die Bildung der freie Elektronen [LKS+98].
Fu¨r kleine Pulsdauern (τ < 10fs) und Intensita¨ten nahe der Abtragsschwelle
ist die Photoionisation durch Tunneln dominiert.
Modifikation
Oberhalb der Schwellintensita¨t fu¨r Modifikation Imod wird das Gefu¨ge der Di-
elektrikums vera¨ndert und oberhalb der Abtrags-Schwellintensita¨t Iabt wird das
Gefu¨ge zersto¨rt. Bei der Gefu¨gezersto¨rung treten Phasengrenzen auf und das
Dielektrikum wird optisch inhomogen.
Sowohl beim Modifizieren als auch beim Zersto¨ren des Gefu¨ges eines Di-
elektrikums wird eine Emission aus dem bestrahlten Bereich beobachtet. Die
Abstrahlcharakteristik der Emission ist isotrop. Die prima¨r erzeugten freien
Elektronen ionisieren die Atome des Gefu¨ges und bilden Defekte. Die durch
Ionisation erzeugten Defekte im Dielektrikum, wie z.B. Frenkel-Defekte, Self-
Trapped-Exitons oder Farbzentren, ko¨nnen aus angeregten Zusta¨nde durch
Emission von Photonen in energiea¨rmere Zusta¨nde relaxieren (Kapitel 3.2.2).
Sowohl durch freie Elektronen als auch durch Defekte wird die optische
Dichte des Dielektrikums vera¨ndert. Dabei kann die A¨nderung der optischen
Dichte sowohl reversibel als auch irreversibel sein.
Bei der Bestrahlung von Dielektrika oberhalb der Schwellintensita¨t fu¨r Mo-
difikation Imod a¨ndert sich das Gefu¨ge in der physikalischen und chemischen
Zusammensetzung. Z.B. durch die Erwa¨rmung innerhalb des Dielektrikums
dehnt sich das Gefu¨ge aus und ein Dichtegradient entsteht. Werden durch die
Bestrahlung die Bindungen im Dielektrikum modifiziert, ko¨nnen sich die Git-
terstruktur und die Absta¨nde im Gitter a¨ndern. Hierbei a¨ndert sich auch die
Dichte des Dielektrikums. U¨berschreiten die durch die Dichtea¨nderung hervor-
gerufene Spannungen die Fliessgrenze des Dielektrikums, tritt die Zersto¨rung
des Gefu¨ges durch Rissbildung ein.
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3.2 Defekte
3.2.1 Klassifizierung
Die Verbindung von Silizium und Sauerstoff umfasst in der Natur eine große
Zahl von polymorphen Formen, sieben kristalline Polymorphe Cristoballit, Try-
dimit, Moganit, Kreatit, Quarz, Koesit und Stilshovit. Quarzglas wird aus ge-
schmolzenem SiO2 durch Abku¨hlen ohne Kristallisation erhalten [HY00]. Eine
Kristallunordnung induziert durch Strahlung bezeichnet einen aperiodischen
metamiktischen Kristall.
Elektromagnetische Strahlung, wie z.B. UV-Strahlung, Ro¨ntgenstrahlung
und γ-Strahlung und Teilchen-Strahlung, wie Protonen- und Elektronen-Strah-
lung, wechselwirken mit Dielektrika. Zwei unterschiedliche Prozesse finden bei
der Wechselwirkung von Strahlung mit Materie statt:
• elektronische Anregung und
• atomare Verlagerung
Elektromagnetische Strahlung wechselwirkt ausschließlich mit Ladungen (z.B.
gebundenen Elektronen) und induziert Dipole im Festko¨rper, welche zu Ver-
schiebungen von Bindungsabsta¨nden im Gitter fu¨hren. Atomare Verlagerungen
werden nur durch Teilchenstrahlung großer Energie (E > 1 keV) induziert.
Elektronische Anregungen von Valenzelektronen sind ausreichend, um Ver-
schiebungen in SiO2 zu erzeugen. Diese Radiolyse tritt ein, wenn das angereg-
te Coulomb-Feld der Atome durch Verschiebung der Bindungen eine kleinere
potentielle Energie erreicht [HY00]. Die Radiolyse ist mo¨glich, wenn die Le-
bensdauer der angeregten Zusta¨nde groß genug ist (τex > 100 fs) und die
Atome durch Verschiebung relaxieren ko¨nnen. Die Anregungsenergie ist in der
Gro¨ßenordnung der Verschiebungsenergie (5-50 eV) [HY00]. Metalle ko¨nnen
durch Radiolyse nicht angeregt werden, da der angeregte Zustand des Elek-
tronensystems eine zu kleine Lebensdauer besitzt, sodass Verschiebungen der
Atome nicht stattfinden (τex ≈ 1 fs).
In Alkalihalogenid Kristallen MX (M : Alkali-Ion und X: Halogen-Ion) wer-
den mit 50% Effizienz durch Bestrahlung Halogenionen X− verschoben, welche
interstitielle X−2 Moleku¨le und eine Lu¨cke bilden. Ein analoger Mechanismus
mit kleinerer Effizienz (η ≈ 10−4) wird bei SiO2-Verbindungen beobachtet, wo-
bei Defekte wie z.B. O−2 -Peroxidgruppen und E
′-Zentren in kristallinem und
amorphem SiO2 gebildet werden (Abbildung 3.1).
Topologisch ungeordnete Strukturen werden als amorphe Strukturen be-
zeichnet. Werden kristalline Formen von SiO2 mit Teilchen oder ionisierender
elektromagnetischer Strahlung bestrahlt, wird der Kristall amorphisiert. Doch
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ist die amorphe Struktur nicht die einzige: bestrahltes Quarzglas hat eine ande-
re Struktur als unbestrahltes, welche als metamiktische Form bezeichnet wird.
a)    b)
Peroxid-
Bindung
E'-Zentrum
Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Defektbildung in SiO2-
Verbindungen: a) SiO4 Bindung und b) Peroxid-Bindung und E′-Zentrum
[HY00].
Quarz und Quarzglas, welche mit Neutronenstrahlung belastet worden sind,
a¨ndern die Dichte [Pri75]. Das Volumen von Quarz vergro¨ßert sich um 14% und
a¨ndert die Dichte von % = 2.65 g/cm3 auf % = 2.26 g/cm3. Quarzglas verklei-
nert sein Volumen um 3% und a¨ndert die Dichte von % = 2.21 g/cm3 auf % =
2.26 g/cm3. Beide Verbindungen haben nach der Bestrahlung dieselbe meta-
miktische Struktur. Bestrahlung von Quarz und Quarzglas mit γ-Strahlung
[HY00] und Excimer-Laserstrahlung [ASB99] vera¨ndert das Volumen und die
Dichte analog zur Neutronenstrahlung. Unter Druck hergestelltes SiO2 hat eine
metamiktische Struktur [Dev88].
Die Ringgro¨ße ist eine topologische Messgro¨ße, welche die Anordnung der
Silizium- und Sauerstoffatome beschreibt. Alle SiO2-Verbindungen ko¨nnen dur-
ch die Ring-Topologie eindeutig zugeordnet werden [Kin67]. Quarz besitzt ei-
ne mittlere Ringgro¨ße von 8 und Quarzglas von 6 Elementen. Mechanische
Spannungen in Quarz werden durch Dichtea¨nderung induziert. Durch Bestrah-
lung wird eine metamiktische Struktur gebildet, welche eine vera¨nderte mittlere
Ringgro¨ße besitzt (Nahordnungszone). Der Dichtezunahme von Quarzglas wird
einer Verkleinerung des Bindungsabstandes Si-O-Si zugeordnet, welche durch
tetragonale Rotationsspannungen und O¨ffnung von kleineren Ringen zu gro¨ße-
ren Ringen induziert werden.
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Die Deformation in Glas nach Bestrahlung mit Q-switch-Nd:YAG-Laser-
strahlung kann durch eine thermoelastische Wellengleichung
ρ
∂2u
∂t2
− E
2(1 + σ)
∇2u− E
2(1 + σ)(1− 2σ)∇(∇ · u) =
−Eβ
3(1− 2σ)∇T (3.48)
beschrieben werden, wobei u der Verschiebungsvektor, ρ die Dichte, E der
Youngsche Modul, σ der Poissonsche Kontraktionsmodul und β der thermi-
sche Ausdehnungskoeffizient ist [ADP+94].
3.2.2 Optische Eigenschaften von Defekten
Elektronische U¨berga¨nge zwischen dem Grundzustand und einem angeregtem
Zustand von Defekten in Dielektrika besitzen breite Absorptions- und Emissi-
onsba¨nder. Ursachen fu¨r die Verbreiterung sind
1. inhomogene Verbreiterung, induziert durch unterschiedliche statisch loka-
le Kristallfelder von Defekten und
2. homogene Verbreiterung, induziert durch Kopplung von Elektronen an
Phononen.
Die Ba¨nder der Defekte in Quarzglas entstehen hauptsa¨chlich durch die homo-
gene Verbreiterung.
Die optischen U¨berga¨nge in Moleku¨len und Defekten ko¨nnen durch eine
Darstellung mit Konfigurationskoordinaten beschrieben werden [Sku00]. Da-
bei wird die Energie V des Grundzustandes und der angeregten Zusta¨nde als
Funktion des Kernabstandes dargestellt, welche durch die Vibrationskoordina-
te Q (”Konfiguration“) charakterisiert wird (Abbildung 3.2). Fu¨r zweiatomige
Moleku¨le ist Q der interatomare Abstand und bei Defekten entspricht Q der
Normalkoordinate (entspricht der gro¨ßten Quantenzahl der Vibration des De-
fektes). In harmonischer Na¨herung wird eine parabolische Energieabha¨ngigkeit
Vg =
1
2
mω2Q2 Q = 0 : Grundzustand (3.49)
angenommen, wobei ω und m der Frequenz und der Masse des Vibrationsmode
entspricht.
Durch Absorption der Energie E wird ein Defekt angeregt, wobei der Kern
einen Impulsu¨bertrag erha¨lt. Die potentielle Energie wird um ∆V verkleinert:
Ve =
1
2
mω2Q2 + E −∆V, (3.50)
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∆V = −A∆Q stellt die lineare Elektron-Phonon-Kopplung und A einen Kopp-
lungsfaktor dar. Die Vibrationskoordinate Q a¨ndert sich durch die A¨nderung
der potentiellen Energie um ∆Q.
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Abbildung 3.2: Konfigurations-Koordinaten Diagramm mit linearer Elektron-
Phonon-Kopplung und Intensita¨tsverteilung der vibronischen Ba¨nder [Sku00].
Die Vibrationskoordinate Qe = ∆Q = A/(mω2) beschreibt den Gleichge-
wichtszustand. Die Relaxationsenergie Er = ∆V (Abbildung 3.2) ist gleich
A2/(mω2) und entspricht dem halben Stokes-Shift. Dieser Wert entspricht der
Differenz der Spitzenenergie des Absorptions- und Emissionsspektrums mit
demselben Grundzustand.
Die Hamilton-Funktion zur Beschreibung eines Moleku¨ls oder eines Defekts
lautet:
H = Te + Tn + Ve−e + Ve−n + Vn−n, (3.51)
wobei T die kinetische Energie und V die potentielle Energie der Elektronen e
und der Kerne n sind. Das Absorption- und Emissionsverhalten eines Defekts
kann mit dem Betragsquadrat der Dipolmatrix
|M |2 = ∣∣< Φe(r,Qave ) |er|Φg(r,Qavg ) >∣∣2︸ ︷︷ ︸
elektronischerTerm: Intensita¨t
∣∣< θke (Q) | θjg(Q) >∣∣2︸ ︷︷ ︸
nuklearer Term:Verteilung
(3.52)
= |D|2 × |Mjk|2 (3.53)
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beschrieben werden, wobei die Born-Oppenheim- und Condon-Na¨herung fu¨r
die Wellenfunktion Ψ(r,Q) verwendet werden [Sku00]: j und k beschreiben
den Grundzustand und den angeregten Zustand der Vibrationsniveaus. Wegen
der Spiegelsymmetrie gilt außerdem Mjk =Mkj .
Die Breite der Absorption und der Emission ist von dem Elektron-Phonon-
Kopplungsgrad abha¨ngig. Die Emission L von einem angeregten Zustand k in
den Grundzustand 0 kann beschrieben werden durch
L(E) = L(E00 + kh¯ω) ∼ |M0k|2 , mit |M0k|2 = S
k
k!
e−S . (3.54)
S ist dabei der dimensionslose Huang-Rhys-Faktor, welcher die Vibrationsener-
gie beschreibt. Die Absorptions- und Emissionsverteilung a¨ndert sich durch die
Gro¨ße der Elektron-Phonon-Kopplung:
• schwache Elektron-Phonon-Kopplung (0 < S < 1): Die Absorptions- und
Emissionsverteilung ist linienartig und schmalbandig. Als Defekt wird der
nichtbindende-Sauerstoff-Loch-Defekt (NBOH) angenommen.
• mittlere Elektron-Phonon-Kopplung (1 < S < 6): Die Verteilung ist
asymmetrisch und nicht-Gaußfo¨rmig. Sauerstoff-Fehlstellen-Defekte wer-
den als Ursache angenommen
• starke Elektron-Phonon-Kopplung (S > 10): Die Verteilungen sind breit
und Gaußfo¨rmig. In SiO2 bilden sich durch die starken Kopplung insbe-
sondere E′-Zentren aus.
3.2.3 Bildungsprozesse der Defekte
Bei der Wechselwirkung von elektromagnetischer Strahlung mit Quarz oder
Quarzglas werden unterschiedliche Defekte ausgebildet. Durch Absorption von
Laserstrahlung werden Elektronen aus dem Valenzband (VB) in das Leitungs-
band (LB) angeregt. Dabei wird zwischen Absorption eines Photons bei Energi-
en Eγ gro¨ßer als der Bandabstand und Multiphoton-Absorption durch mehrere
Photonen mit Energien kleiner als der Bandabstand unterschieden (Abbildung
3.3).
Defekte, wie z.B. Lo¨cher Vk, selbst-gefangene Excitonen STE und Farbzen-
tren F, welche durch elektronische Anregung von Bindungen und durch die
A¨nderung von Bindungsabsta¨nden gebildet werden, haben Energie-Niveaus,
welche zwischen dem Valenz- und dem Leitungsband liegen. Elektronen, welche
in das Leitungsband angeregt worden sind, ko¨nne in Defekt-Niveaus relaxieren.
Unterschiedliche Defekte ko¨nnen durch Laserstrahlung induziert werden:
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1. E′-Zentren: Die Zentren E′s, E
′
α, E
′
β , E
′
γ , E
′
δ und E
1 werden durch
Elektronen-Spin-Resonanz-Messungen (ESR) unterschieden. Das Silizium-
Ion ist nur an drei Sauerstoffatomen gebunden.
2. Stabile Sauerstoff-Loch-Defekte: das Nichtbindende-Sauerstoff-Loch-De-
fekt (NBOH) wird aus der Wechselwirkung von einem Sauerstoffatom ei-
nes SiO4-Moleku¨ls mit einem positiven Silizium-Ion gebildet. Das Peroxid-
Zentrum ist das Folgeprodukt eines E′ [Gri00], [DFR86]:
≡ Si·︸ ︷︷ ︸
E′
+O0 →≡ Si−O·
und
≡ Si−O ·+O0 →
Peroxid−Zentrum︷ ︸︸ ︷
≡ Si−O −O·
Peroxid-Zentren bilden sich z.B. in ”trockenem“Quarzglas (Wasserstoff-
konzentration im Glas: cH < 10ppm) aus.
3. Self-Trapped Excitons: Excitonen sind elementare elektronische Anregun-
gen in Kristalle und Gla¨sern, bestehend aus einem gebundenen Elektron
und einem Loch. Durch die Verschiebung eines O-Ions um ca. 0.3 A˚ und
Aufhebung einer Si-O-Bindung wird ein STE gebildet. Wegen der unge-
ordneten Struktur von Gla¨sern sind die Excitonen lokalisiert. Ein Exciton
heißt elementar, wenn es eine definierte Energie Ep und Lebensdauer τ
besitzt [Tru00]:
Eˆp = Ep − iτ−1. (3.55)
Nicht-elementare Excitonen haben sehr kurze Lebensdauern. Diese Nicht-
elementare Excitonen zerfallen in elementare Excitonen. Die Wechsel-
wirkung eines elementaren Excitons mit dem lokalen Kristallfeld des
Festko¨rpers definiert die Defektbildung. Bewegliche Excitonen relaxieren
durch die starke Exciton-Phonon-Wechselwirkung zu einem Self-Trapped
Exciton (STE). In Quarz wird beim Zerfall des STE optische Strahlung
unterschiedlicher Polarisation beobachtet. Fu¨r Temperaturen gro¨ßer als
die Quenching-Temperatur wird optische Emission des STE beobachtet
[JBC+89], [Je92]. Die Bildung von F-Zentren in KBr la¨uft bei Bestrah-
lung u¨ber die Bildung von STE innerhalb von ca. 10 ps. Das F-Zentrum
selbst zerfa¨llt innerhalb von Mikrosekunden [Wil89].
Bei dem Triplett-Singlett-U¨bergang relaxiert das STE durch Emission
von Photonen in den Grundzustand [Shl88].
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Der Prozess der STE-Bildung in Quarzglas kann durch ein Drei-Niveau-
System beschrieben werden: Durch Mehrphotonenabsorption von Laser-
strahlung mit Pulsdauern im Femtosekunden Bereich in Quarzglas wer-
den Singlet-Elektron-Loch-Paare erzeugt. Diese zerfallen mit einer cha-
rakteristischen Abklingzeit τ1 ≈ 4 ps in Triplett-Excitonen und relaxieren
zu NBOH-E′ mit einer charakteristischen Abklingzeit τ2 ≈ 10 ps [SG93].
Die Anregung von Quarzglas mit Femtosekunden Laserstrahlung induziert die
Bildung von E′- und STE-Defekten. Unterhalb der Quenching-Temperatur ei-
nes STE zerfa¨llt ein STE unter Strahlungsemission bei Eλ=2.8 eV. Oberhalb
der Quenching-Temperatur bilden sich stabile E′-Defekte aus. Bei Anregung
durch Laserstrahlung mit Pulsdauern im Femtosekunden Bereich in Quarzglas
werden STE- E′-Defekte innerhalb von 150 fs gebildet, wohingegen bei Kristal-
len, wie NaCl oder Al2O3 die Bildung von Defekten bis zu 100 ps dauern kann
[PDGM97].
In NaCl werden E′- und STE-Defekte durch 4-Photonabsorption (Eλ = 2 eV)
von Laserstrahlung gebildet und durch nicht-radiative Elektron-Loch-Rekom-
bination wird das Kristallgitter aufgeheizt [JBC+89].
VB
LB
Vk
STE F
freie
Elektronen
Eγ
Abbildung 3.3: Energieschema bei Anregung von Quarzglas mit Laserstrahlung
[JBC+89].
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3.2.4 Optische Emission beim Defekt-Zerfall
Der Bandabstand von Quarz betra¨gt Egap = 7.6 eV. Nach Anregung der Valen-
zelektronen in das Leitungsband folgt optische Emission bei Eλ = 2.7 -3.1 eV
und Eλ = 4.4 eV durch den Zerfall von Defekten. Wird das Gefu¨ge von Quarz
durch Bestrahlung modifiziert, bildet sich ein Absorptionsband mit dem Ban-
dabstand Egap = 5 eV aus. Die Modifikation des Gefu¨ges ist auf Sauerstoff-
mangel oder auf Siliziumu¨berschuss zuru¨ckzufu¨hren, wobei sich Silizium mit
der Koordinationszahl 2 ausbildet [Tru00].
Eine zeitlich nicht-exponentiell abklingende Emission wird bei Eλ = 2.7 eV
beobachtet, welche durch einen Triplett Zustand hervorgerufen wird.
Thermisch angeregte Lumineszenz (TSL) zeigt eine Vielzahl von Emissi-
onsba¨ndern. Die Elektron-Loch-Rekombination ist an Komplexen effektiver als
am Silizium-Ion mit der Koordinationszahl 2. Wenn thermalisierte Elektron-
Lo¨cher an Komplexen rekombinieren, wird optische Emission im blauen Spek-
tralbereich beobachtet. Mit zunehmender Temperatur nimmt die TSL zu. Die
große Anzahl an Ba¨ndern, welche bei thermischer Anregung beobachtet werden,
zeigt dass mehrere Kana¨le fu¨r die Relaxation von Defekten existieren.
Der Bandabstand von Quarzglas betra¨gt Egap = 5.3 eV. Durch Absorption
von Laserstrahlung werden metastabile Zentren gebildet, z.B. STEs, welche
das Volumen vera¨ndern [TTI83], [TII88]. Die STEs zerfallen durch optische
Emission, wobei das Emissionsmaximum innerhalb von 2 ms von Eλ = 2.1 eV
zu Eλ = 2.4 eV verschiebt. Bei Quarz wird auch eine Lumineszenz beobachtet,
welches auf drei Ba¨nder, E1 = 2.48 eV, E2 = 2.78 eV und E3 = 3.26 eV,
zuru¨ckzufu¨hren ist [FHS90]. Alle drei Ba¨nder entstehen durch Relaxation von
STEs. Die Quenching-Temperatur betra¨gt T < 220◦K. Die Lumineszenz bei
3.26 eV wird auf die Rekombination von Ladungen eines Aluminium-Loch-
Zentrums mit einem Alkali-Ion zuru¨ckgefu¨hrt, die Emission bei 2.5 eV auf
Verunreinigungen [ITI88].
Die Zusammenwirkung von E′- und Peroxid-Zentren bildet ein STE in
Quarz, welches durch Emission von Photonen bei Eλ = 2.8 eV relaxiert [ITI88].

Kapitel 4
Messmethoden
4.1 Messprinzipien
4.1.1 Direkte Messmethode
Photographie mit intensivierter Kamera (ICCD)
Ein physikalischer Prozess kann durch die direkte und indirekte Messmethode
beobachtet werden:
• Bei der direkten Messmethode werden Partikel gemessen, welche aus dem
Wechselwirkungsbereich emittiert werden. Dabei ko¨nnen diese Partikel
Photonen, α- oder β-Teilchen, Cluster etc., sein. Diese Partikel werden
von einem Detektor registriert.
• Bei der indirekten Messmethode wird der Wechselwirkungsbereich durch
Photonen (UV-VIS-IR Strahlung, γ-Strahlung, Ro¨ntgen-Strahlung), Ele-
mentarteilchen (p, n, e−, . . .) oder durch ein anderes definiertes System
abgefragt. Ein definiertes System ist ein physikalisches System, welches
bekannte Zusta¨nde, wie z.B. die Polarisation, die ra¨umliche und die zeit-
liche Intensita¨tsverteilung und die Phase der Strahlung besitzt.
Die zeitliche Auflo¨sung kann bei Verwendung einer Photoplatte nur durch
eine verschließbare Blende oder einen Schalter erzielt werden. Mit elektrome-
chanischen Verschlu¨ssen werden Verschlusszeiten von 1/10.000 Sekunden =
100 µs erreicht. CCD-Detektoren werden elektronisch ausgelesen, so dass Aus-
lesezeiten t ≈ 1 µs erreicht werden ko¨nnen. Durch eine Multi-Channel-Plate
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(MCP) werden mit Photonen freie Elektronen generiert. Diese Elektronen wer-
den durch eine Spannung beschleunigt und erzeugen ihrerseits neue freie Elek-
tronen, welche einen Phosphorschirm zum Leuchten anregen. Dieses sekunda¨re
Licht kann von einer Photoplatte oder CCD-Kamera aufgenommen werden.
Durch intensivierte MCPs wird die Lichtdichte vergro¨ßert und lichtschwache
Objekte ko¨nnen beobachtet werden (Abbildung 4.1). Die Verschlußzeit wird
durch die Beschleunigungsspannung der MCP gesteuert und betra¨gt t ≥ 200 ps
[Hoe02].
Pump-
Puls
ICCD
λ2
Plasma Emission
Rotierender Spiegel
ICCD
Streak-Kamera
Spalt
Abbildung 4.1: Schema der ICCD- und Streak-Photographie.
Streak-Photographie
Die Streak-Photographie ist eine Art von Hochgeschwindigkeitsphotographie.
Bei der klassischen Hochgeschwindigkeitsphotographie wird u¨ber einen schnell
rotierenden Spiegel eine Bildsequenz auf einer Photoplatte aufgenommen. Die-
ses Verfahren kann fu¨r sehr schnelle Prozesse, wie z.B. Gas-Explosionen oder
Projektilbewegungen verwendet werden [Ray97].
Sind die ablaufenden Prozesse schneller, so kann durch Verzicht einer Raum-
dimension ein Ausschnitt des Bildes als Spalt in einer Streak-Kamera auf eine
Photokathode abgebildet werden. Elektronen, welche aus der Kathode austre-
ten, werden durch eine Spannung beschleunigt und durch eine Querspannung
lateral verschoben, also ”gestreakt“. Die Elektronen treffen auf einen Phos-
phorschirm und das entstehende Licht wird photographisch oder mit einem
CCD-Kamera aufgenommen (Abbildung 4.1).
Wie bei einer ICCD-Kamera kann das Licht des Phosphorschirms der Streak-
Kamera u¨ber eine MCP versta¨rkt werden, so dass auch sehr lichtschwache
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Emissionen beobachtet werden ko¨nnen. Durch Streak-Photographie wird z.B.
die Dynamik der Plasmaexpansion, welche durch Bestrahlung der Oberfla¨che
einer Keramik mit ultrakurz gepulster Laserstrahlung gebildet wird, messbar
(Abbildung 4.2).
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Abbildung 4.2: Plasmaexpansion auf der Oberfla¨che (Si3N4, t = 30 ps,
λ = 1064 nm, I = 5.6 TW/cm2) [Wei02].
4.1.2 Indirekte Messmethode
Die Pump&Probe-Methode ist ein sehr altes Verfahren, welches schon seit meh-
reren Jahrhunderten verwendet wird. Als Beispiel soll eine Anwendung aus der
Akustik beschrieben werden: Beim Stimmen eines Instrumentes benutzt der
Musiker eine Stimmgabel, welche auf einen bestimmten Ton kalibriert worden
ist. Diesem Ton kann einer eindeutige Frequenz νkall zugeordnet werden. Die
Schallwelle einer Stimmgabel ist der Probe-Puls. Will der Musiker nun eine
Seite eines Instrumentes mit der unbekannten Frequenz νs stimmen, so bringt
er diese z.B. durch Zupfen zum Schwingen, was als der Pump-Puls betrachtet
werden kann. Das Ho¨rorgan des Menschen ist sehr empfindlich und kann Fre-
quenzunterschiede bis zu 1 Hz wahrnehmen, ist aber sehr selten kalibriert1. Das
Ho¨rorgan ist der Detektor [Roe00]. Um das Instrument zu stimmen, verwendet
der Musiker die Stimmgabel und ho¨rt die U¨berlagerung des Tones der Seite und
der Stimmgabel. Betra¨gt die Frequenzdifferenz ∆ν ≈ 15 Hz, nimmt der Mu-
siker einen ”unsauberen“ Ton wahr. Unterhalb dieser Frequenzdifferenz ho¨rt
der Musiker einen Mischton mit der Frequenz νmix = νkall+νs2 , welcher mit der
Frequenz ∆ν = νkall − νs in der Lautsta¨rke, also Amplitude moduliert ist. Die
Modulation wird Schwebung genannt. Je langsamer die Amplitude sich a¨ndert,
desto kleiner ist der Frequenzunterschied. Somit ist das gemessene Signal des
Pump&Probe Experiments die Schwebung der u¨berlagerten To¨ne. Obwohl das
Geho¨r zwei To¨ne, welche in der Frequenz sehr nahe sind, nicht unterscheiden
kann, ist der Musiker mit der Pump&Probe Methode in der Lage, durch eine
Schwebung diese zu unterscheiden und definiert abzustimmen.
Bei der indirekten Messmethode wird der zu untersuchende Wechselwir-
kungsbereich mit einem Puls, Pump-Puls λ1 genannt, in einen angeregten Zu-
stand versetzt (Abbildung 4.3). Als Pump-Puls wird ausschließlich gepulste
1Ist das Geho¨r kalibriert, wird es als absolutes Geho¨r bezeichnet.
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Laserstrahlung verwendet. Die Abfrage diese Zustands erfolgt mit gepulster
Laserstrahlung, welcher Probe-Puls λp heißt. Pump- und Probe-Puls werden
durch einen Strahlteiler getrennt. Der Probe-Puls kann auch von einer zweiten
Strahlungsquelle herru¨hren. Der Probe-Puls wird bzgl. dem Pump-Puls durch
eine Verzo¨gerungsstrecke zeitlich versetzt, so dass Zeitintervalle bis zu eini-
gen Nanosekunden zwischen Pump- und Probe-Puls eingestellt werden ko¨nnen
(Abbildung 4.3).
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Abbildung 4.3: Schema des Pump&Probe Aufbaus.
Der Detektor, welcher den Probe-Puls aufnimmt, kann im einfachsten Fall
eine Photoplatte oder eine Photodiode sein. Die ra¨umliche Auflo¨sung und die
Detektionsempfindlichkeit werden durch den Detektor bestimmt, wohingegen
die zeitliche Auflo¨sung des Messverfahrens von der Pulsdauer des Probe-Pulses
bestimmt wird.
Da der Wechselwirkungsbereich abgefragt wird, muss der Zustand des Probe-
Pulses definiert sein. Der Probe-Puls muss pra¨pariert werden, d.h. alle physika-
lisch relevanten Gro¨ßen des Probe-Pulses, wie z.B. die ra¨umliche und zeitliche
Intensita¨tsverteilung, die spektrale Verteilung und die Polarisation, mu¨ssen be-
stimmt werden.
Das Experiment, welches auf der indirekten Messmethode beruht, muss
so aufgebaut sein, dass sich nur die physikalischen Gro¨ßen des Probe-Pulses
beim Messen a¨ndern, welche der Detektor messen kann. Z.B. kann eine Pho-
toplatte oder ein Detektor Intensita¨tsa¨nderungen und ra¨umliche A¨nderungen
messen. Eine A¨nderung der Polarisation wird mit diesen Detektoren nicht ge-
messen. Das Experiment muss dafu¨r, z.B. durch Hinzunahme einer Polarisator-
Analysator-Anordnung, so aufgebaut werden, dass auch Polarisationsa¨nderun-
gen vom Detektor registriert werden ko¨nnen.
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4.2 Streak-Photographie
4.2.1 Prinzip
Die Technologie der Streak-Photographie wurde mitte des 20. Jahrhunderts
entwickelt, insbesondere die Verbesserung der Photokathode aus Halbleiterver-
bindungen (z.B. CsSb3), welche im sichtbaren Bereich transparent sind. Eine
Streak-Kamera besteht mindestens aus einer Einheit, welche Photonen oder
Elektronen ablenkt und einer Einheit welche diese detektiert.
Fu¨r Prozesse, welche im Millisekunden Zeitbereich stattfinden, genu¨gt ein
rotierender Spiegel oder ein rotierendes Prisma, um die ankommende Strahlung
des zu beobachtenden Prozesses abzulenken. Doch ist fu¨r die Rotation eine
Grenzgeschwindigkeit, in Abha¨ngigkeit von der Tra¨gheit des Spiegels gegeben
und außerdem muss der Detektor, z.B. eine Photoplatte, entsprechend dem
Abstand vom rotierenden Spiegel gekru¨mmt sein.
Fu¨r die elektronische Ablenkung wird die Kombination aus einer Photoka-
thode, ablenkenden Kondensatorplatten und einem Phosphorschirm, welcher
gleichzeitig als Anode dient, verwendet (Abbildung 4.4).
Photokathode
Anode
Deflektoren
Deflektor
(90° gedreht)
PhosphorschirmFokussier-elektroden
Abbildung 4.4: Schema einer Streak-Kamera (Imacon 790, Had-
land Inc., [Ray97]).
Photonen aus einem Wechselwirkungsbereich werden durch optische Ele-
mente auf einen Spalt projiziert, welcher auf die Photokathode abgebildet
wird. Proportional zur Leistungsdichte der Photonen werden Elektronen aus
der Kathode freigesetzt, welche durch eine Beschleunigungsspannung (Uacc =
15-20 kV) beschleunigt werden. Durch Fokussierelektroden und Deflektoren
werden die Elektronen gebu¨ndelt und abgelenkt. Eine konstante Spannung der
Deflektoren ermo¨glicht eine zeitlich konstante Verschiebung der Elektronen, wo-
bei die angelegte Spannung der Deflektoren die Ablenkzeit bestimmt. Aus der
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Ablenkzeit wird die Verschiebungsgeschwindigkeit, auch Streakgeschwindigkeit
genannt, ermittelt. Die spektrale Empfindlichkeit der Photokathode kann durch
unterschiedliche Zusammensetzungen vera¨ndert werden. Damit die Kamera im
Synchronmodus, d.h. bei wiederkehrenden Prozessen bei einigen 10-100 MHz,
eingesetzt werden kann, muss die Abklingzeit der Elektronen-Emission der Pho-
tokathode kleiner als die reziproke Frequenz sein (τdec < 20 µs).
Ist die Intensita¨t der Photonen auf der Photokathode zu groß, z.B. bei
der Bestimmung der Pulsdauer von gepulster Laserstrahlung, so bilden sich
durch den Photoeffekt lokal um den bestrahlten Bereich der Photokathode
Elektronen aus, welche das Feld der Beschleunigungsspannung abschirmen. Die
Elektronen werden nur langsam abgebaut. Messfehler, wie z. B. die gemessene
Pulsverbreiterung, sind die Konsequenz (Abbildung 4.5).
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Abbildung 4.5: Zeitliche Intensita¨tsverteilung eines Pikosekunden La-
serpulses bei verschiedenen Puls-Intensita¨ten [Sar00] (tp = 28 ps, λ =
532 nm).
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4.2.2 Versuchsaufbau
Mit Streak-Photographie (Imacon 500, Hadland Inc. [Had87]) wird die Emis-
sion in BK7 Glas und Saphir nach der Bestrahlung mit Laserstrahlung ei-
nes diodengepumpten, regenerativ versta¨rkten Nd:YAG-Lasersystems gemes-
sen (Pulsdauer tp = 38 ps, λ = 1064 nm) [Rus96]. Die Laserstrahlung wird mit
einem Mikroskopobjektiv (Olympus ULWD 20x) in das Volumen fokussiert.
Der Strahltaillendurchmesser 2w0 = 10 µm und die Strahlqualita¨t M2 = 2.2
wurde mit der Schneidemethode gemessen [ST75]) und die Emission aus der
Wechselwirkungszone mit einem zweiten Mikroskopobjektiv (Olympus ULWD
10x) auf einen 100 µm breiten Spalt der Streak-Kamera abgebildet (Abbil-
dung 4.6). Die Streak-Photographie wird im Einzelbild-Modus eingesetzt und
mit einem Laserpuls durch ein elektrisches Triggersignal mit der Laserstrahl-
quelle synchronisiert. Der Laserpuls muss mindestens 200 ns zum Triggersignal
verzo¨gert sein. Fu¨r die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse ist außerdem notwen-
dig, dass das elektrische Triggersignal gegenu¨ber dem optischen Puls weniger
als 200 ps jittert. Die Strahldichte der Emission wird mit drei verschiedenen
Streakgeschwindigkeiten, welche drei Messbereiche darstellen, aufgenommen:
2 ns/mm (Messbereich ca. 200 ns), 200 ps/mm (Messbereich ca. 20 ns) und
20 ps/mm (Messbereich ca. 2 ns).
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Abbildung 4.6: Versuchsaufbau der Streak-Photographie.
Die Intensita¨t der Streakbilder wird durch einen nachgeschalteten MCP
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versta¨rkt (1000x). Die Bilder werden von einer CCD Kamera (TE/CCD-576E,
Princeton Instruments Inc.) detektiert und mit einer Bildbearbeitungssoftware
ausgewertet (WinWIEW V1.3, Princeton instruments, Inc.). Wechselwirkt ge-
pulste Laserstrahlung großer Intensita¨ten mit Saphir, so wird Plasmabildung
an den Oberfla¨chen und eine Emission im Volumen des Saphirs beobachtet
(Abbildung 4.7).
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Abbildung 4.7: Zeitliche und ra¨umliche Intensita¨tsverteilung in
Saphir (tp = 38 ps, λ = 1064 nm [HWKP01]).
Um die zeitliche und ra¨umliche Dynamik der Emission nach Bestrahlung mit
gepulster Laserstrahlung quantitativ auswerten zu ko¨nnen, werden die Streak-
Bilder, welche bei der Streakgeschwindigkeit 20 ps/mm und 200 ps/mm auf-
genommen worden sind, mit der Bildbearbeitungssoftware analysiert. Die Pi-
xelintensita¨ten der Streakbilder werden dabei aufsummiert, wobei drei Summa-
tionsverfahren gewa¨hlt werden, um die zeitliche und ra¨umliche Dynamik und
die Gesamtemission bestimmen zu ko¨nnen (Abbildung 4.8):
1. Differentielle Zeitsummation: die Summation erfolgt la¨ngs der Zeitachse
im Emissionsmaximum u¨ber zwei Pixel (=5 ps). Diese Summation ergibt
die ra¨umliche Strahldichte der Emission Ir.
2. Differentielle Raumsummation: die Summation erfolgt im Emissionsma-
ximum la¨ngs dem Ort z u¨ber zwei Pixel (=4 µm), um den Messfehler zu
reduzieren. Diese Summation ergibt die zeitliche Strahldichte der Emis-
sion It .
3. Intensita¨tssummation: Summation la¨ngs der Raum- und Zeitachse u¨ber
den gesamten Emissionsbereich ergibt die totale Strahldichte der Emissi-
on Itot.
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Abbildung 4.8: Zeitliche und ra¨umliche Emission in BK7 Glas und Prinzip der
Summationsverfahren: 1) differentielle Zeitsummation, 2) differentielle Raum-
summation, 3) Intensita¨tssummation (tp = 38 ps, λ = 1064 nm).
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4.3 Emissionsspektroskopie
4.3.1 Prinzip und Versuchsaufbau
Die Emissionsspektroskopie ist eine direkte Messmethode (Kapitel 4.1.1). Fu¨r
die spektrale Beobachtung von Emissionen mit einer Auflo¨sung von ∆λ =
0.1 nm wird ein abbildendes Spektrometer (IS500 Cromex) in Verbindung mit
einer intensivierten CCD-Kamera als Detektor verwendet (ICCD 4Picos, Stan-
ford Computer Optics Inc.). Mit dieser Spektrometer-ICCD Anordnung werden
lichtschwache Prozesse beobachtet mit Verschlusszeiten t ≥ 200 ps. Emissions-
spektroskopie wird bei der Bestrahlung von BK7 Glas, Quarzglas und Quarz
mit gepulster Laserstrahlung eines diodengepumpten, regenerativ versta¨rkten
Nd:YAG-Lasersystems durchgefu¨hrt (Pulsdauer tp = 38 ps, λ = 1064 nm)
[Rus96]. Dabei wird die Laserstrahlung mit einem Mikroskopobjektiv (Olym-
pus ULWD 20x) in das Substrat fokussiert und orthogonal dazu die Emission
mit einem Objektiv (Mikroskopobjektiv Linos UV 20x) auf den Spalt des Spek-
trometers abgebildet (Abbildungsverha¨ltnis 1:20) (Abbildung 4.9).
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Abbildung 4.9: Versuchsaufbau fu¨r die Emissionsspektroskopie.
Fu¨r die Messung der Spektren wird ein Gitter (300 Linien/mm, geblazed
fu¨r λ = 500 nm, Messbereich ca. 150 nm) verwendet, wobei um den spektralen
Bereich von 290 – 620 nm messen zu ko¨nnen, drei Messungen bei den zentralen
Wellenla¨ngen (λz = 300, 400 und 500 nm) durchgefu¨hrt werden.
Mit einer Koinzidenz-Elektronik [Sar00] kann die ICCD Kamera gestar-
tet und ein Laserpuls in das Substrat gegeben werden. Die ICCD-Kamera
wird dabei auf eine Verschlusszeit von t = 1 ns gestellt. Zur Kalibration des
Spektrometers werden fu¨r die spektrale Eichung zwei Eichlampen (Kr und Ne-
Leuchtro¨hren) und fu¨r die Intensita¨tseichung eine Wolfram-Band-Lampe (Os-
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ram Wi17/G) verwendet. Die gemessenen Spektren werden mit der ermittelten
Apparatefunktion gefaltet. Um beim Kalibrieren eine vergleichbar große Emis-
sionsquelle der Lampen zu haben, wird eine Blende mit 200 µm Durchmesser in
die Gegenstandsebene des Objektives am Ort der Leuchterscheinung gestellt.
Die gemessene Intensita¨tskalibrationskurve wird mit den gemessenen Spektren
gefaltet, so dass quantitative spektrale Strahlungsflu¨sse gemessen werden.
4.4 Absorptionsspektroskopie
4.4.1 Versuchsaufbau
Die zeitaufgelo¨ste Absorptionsspektroskopie wird auch transiente Absorptions-
spektroskopie (TAS) genannt, wenn die zu untersuchenden Prozesse reversibel
sind und durch die Messmethode die Dynamik des Prozesses beobachtet werden
kann [KDRE99].
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Abbildung 4.10: Aufbau fu¨r transiente Absorptionsspektroskopie (1. Zero-
Kompressor, 2. Delay-Strecke, 3. Weißlicht-Erzeugung).
Transiente Absorptionsspektroskopie ist eine indirekte Messmethode. Ein
Titan-Saphir Lasersystem wird fu¨r die Pump&Probe-Photographie eingesetzt
(Anhang A). Dieses Lasersystem erzeugt durch das integrierte Kompressorsy-
stem gepulste Strahlung mit Pulsdauern 70fs < tp < 3ps bei einer Repetitions-
rate fp = 1 kHz und einer mittleren Leistung Pav ≤ 1.5 W. Bei tp = 70 fs ist die
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Laserstrahlung bandbreitenbegrenzt und die ra¨umliche Intensita¨tsverteilung ist
nahezu Gaußfo¨rmig (beugungsbegrenzt).
Die Laserstrahlung wird durch einen Strahlteiler in einen Pump- und Probe-
Puls getrennt (Abbildung 4.10). Die Pump-Laserstrahlung wird u¨ber dielek-
trische Spiegel in ein Mikroskop-Objektiv (Olympus ULWD 50x, NA 0.55)
gefu¨hrt und in die Probe fokussiert (200 µm unter der Oberfla¨che). Der Probe-
Puls wird u¨ber dielektrische Spiegel in einen Zero-Kompressor eingekoppelt
[Mar86],[Mar87],[Mar88].
Der Zero-Kompressor vera¨ndert den Chirp des Probe-Pulses. Hat z.B. die
Laserstrahlung vor dem Strahlteiler eine Pulsdauer tp = 3 ps, kann mit dem
Zero-Kompressor die Pulsdauer des Probe-Pulses z.B. auf tp = 70 fs einge-
stellt werden. Nach dem Zero-Kompressor wird der Probe-Puls gegenu¨ber dem
Pump-Puls u¨ber eine Delay-Strecke, bestehend aus einer Pra¨zisions-Schiene,
einem Schlitten mit Verschiebetisch und einem Gold-bedampften Retroreflek-
tor, verschoben. Die Position des Schlittens wird u¨ber ein Messeinheit (Fa.
Heidenhain) mit einer Pra¨zision von 2 µm bestimmt.
Fu¨r die Beobachtung von Absorption wird optische Spektroskopie (IS500
Cromex, Gitter mit 300 Linien/mm geblazed fu¨r λ = 500 nm, Messbereich
ca. 150 nm) in Verbindung mit einer intensivierten CCD-Kamera verwendet
(ICC 4Picos, Stanford Computer Optics Inc.). Um den spektralen Bereich von
400 – 700 nm messen zu ko¨nnen, werden drei Messungen bei den zentralen
Wellenla¨ngen (λz = 450, 550 und 650 nm) durchgefu¨hrt.
Wegen der Filamente im Weißlichtkontinuum (Anhang C) und deren festen
Phasenbeziehung zueinander sind die Speckles nicht nur im Ortsraum sondern
auch im Frequenzraum zu beobachten. Das fu¨hrt zu Intensita¨tsschwankungen in
den Spektren. Durch Mittelung u¨ber eine große Anzahl von Spektren werden die
Schwankungen reduziert. Fu¨r ein gemitteltes Absorptionsspektrum von BK7
Glas oder Quarzglas werden 990 gemessene Absorptionsspektren aufsummiert
und gemittelt.
4.4.2 Charakterisierung des Probe-Pulses
Fu¨r die transiente Absorptionsspektroskopie und die zeitaufgelo¨ste Nomarski-
Photographie wird ein Weißlichtkontinuum als Probe-Strahlung verwendet.
Die Probe-Laserstrahlung wird mit einem fu¨r ultrakurz gepulste Laserstrah-
lung angepassten Fraunhofer Achromat (Bernhard Halle f = 60 mm, F/] 12)
in einen Strahl destillierten Wassers fokussiert und ein Weißlichtkontinuum
(WLK) erzeugt [BC99]. Durch den Einsatz einer lasergeschnittenen Metalldu¨se
ist der Wasserstrahl laminar (Durchmesser d = 1 mm) und die Intensita¨ts-
schwankungen des Kontinuums sind klein (∆I/I = 0.02). Das divergente Weiß-
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lichtkontinuum wird mit einem spha¨rischen und mit Silber beschichteten Spie-
gel (Kru¨mmungsradius r = 100 mm) kollimiert und in ein Mikroskop eingekop-
pelt (Abbildung 4.10). Eine aspha¨rische Linse (Leica, f = 100 mm) fokussiert
das Weißlichtkontinuum in die Wechselwirkungszone (Strahldurchmesser im Fo-
kus ca. 500 µm). Das transmittierte Licht wird von einem Mikroskopobjektiv
(Olympus ULWD 20x) gesammelt und u¨ber silberbeschichtete Spiegel und ei-
nem Achromaten (Linos, f= 80 mm) auf den Eingangsspalt des Spektrometers
abgebildet.
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Abbildung 4.11: a) Spektrale Verteilung und b) ra¨umliche Intensita¨tsverteilung
im Fernfeld des Weißlichtkontinuums (λ = 810 nm, tp = 80 fs).
Die spektrale Verteilung des Weißlichtkontinuums wird mit optischer Spek-
troskopie untersucht (USB2000, Ocean Optics, 1.5 nm Auflo¨sung). Das Spek-
trum des Weißlichtkontinuums reicht vom nahen UV bis ins nahe IR (λ =
300-1100 nm). Fu¨r die transiente Absorptionsspektroskopie und die Nomarski-
Photographie (Kapitel 4.6) wird vom Weißlichtkontinuum der Spektralbereich
300-750 nm verwendet, indem der IR-Anteil des Weißlichtkontinuums mit ei-
nem dielektrischen Spiegel (HR fu¨r λ = 750-1100 nm) entfernt wird (Abbildung
4.11).
Die ra¨umliche Intensita¨tsverteilung des Weißlichtkontinuums a¨ndert sich
mit zunehmender Eingangsleistung der Laserstrahlung, wobei das Weißlicht-
kontinuum aus mehreren Filamenten gebildet wird (Anhang C). Die mittlere
Leistung des erzeugten Weißlichtkontinuums muss gro¨ßer 0.5 mW betragen, da-
mit Photonen von dem Detektor fu¨r die transiente Absorptionsspektroskopie
gemessen werden. Das gebildete Weißlichtkontinuum ist mit Speckles versehen
(Abbildung 4.11), welche die Position chaotisch von Puls zu Puls a¨ndern. Die
Ursache der Speckle-Bildung ist die Interferenz von mehreren Filamenten des
Weißlichtkontinuums.
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Abbildung 4.12: a) Spektren der Kreuzkorrelation zu Delay t und b) Kreuz-
korrelation vom Pump-Puls mit dem Weißlichtkontinuum bei λ = 310 nm.
Die Pulsdauer des Weißlichtkontinuums wird durch Kreuzkorrelation be-
stimmt (Anhang B). Da die Pulsdauer des Pump-Pulses tp = 70 fs betra¨gt, wird
die Pulsdauer des Weißlichtkontiuums in derselben Gro¨ßenordnung liegen. Zur
Bestimmung der Kreuzkorrelation des Weißlichtkontinuums mit dem Pump-
Puls und daraus die Bestimmung der Pulsdauer des Weißlichtkontinuums, wird
das Spektrum der Kreuzkorrelation des Pump-Pulses mit dem Weißlichtkonti-
nuum als Funktion des Delays aufgenommen (Abbildung 4.12). Der nichtlineare
BBO-Kristall ist ein Typ I (Barium-Beta-Borat, Dicke d = 100 µm).
Aus den Spektren werden durch Integration u¨ber die Wellenla¨nge die Inten-
sita¨ten der Kreuzkorrelation ermittelt (Abbildung 4.12). Durch die Anpassung
einer Sech2-Funktion an die Messwerte wird die Pulsdauer τWWWLK (FWHM)
der Kreuzkorrelation und die Delay-Position tdelay bei den untersuchten Wel-
lenla¨ngen bestimmt.
Die Delay-Position tdelay des Weißlichtkontinuums a¨ndert sich als Funkti-
on der Wellenla¨nge monoton und hat als Funktion der Frequenz eine lineare
Abha¨ngigkeit (Abbildung 4.13).
Die Steigung der Gerade definiert den Chirp b des Weißlichtkontinuums
(Abbildung 4.13 und Gleichung (3.14)). Die einzelnen Frequenzkomponenten
des Weißlichtkontinuums sind gechirpt und sind zeitlich bis zu ∆tchirp = 3500
fs getrennt. D.h. dass ein Spektrum, das zu einem bestimmten Delay aufge-
nommen worden ist, fu¨r jede Frequenzkomponente einen anderen Zeitpunkt
der Wechselwirkung registriert.
Wegen der Linearita¨t des Chirps b kann aus der Bandbreite eines gemesse-
nen Absorptionsspektrums die Lebensdauer des Ereignisses bestimmt werden.
Ein Ereignis wie z.B. die Absorption von Photonen, welches nur fu¨r eine sehr
kleine Zeitdauer ∆t = δ(t) stattfindet, wird als Absorptionsband oder Band-
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breite des Weißlichtkontinuums gemessen (Ereignis 1 in Abbildung 4.14).
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Abbildung 4.13: a) Wellenla¨nge und b) Frequenz des Weißlichtkontinuums als
Funktion der Delay-Position.
Ist die Dauer der Absorption ∆t ≤ tchirp, so ist die Bandbreite entspre-
chend der Dauer der Absorption verbreitert (Ereignis 2 in Abbildung 4.14).
Die spektrale Bandbreite ∆ωWLK jeder Frequenz des Weißlichtkontinuums ist
gleich der des erzeugenden Laserpulses (Anhang B). Das Messsignal
A(Ω) =
∫ ∞
−∞
S(Ω)R(Ω, ω)dω. (4.1)
ist eine Faltung aus der Frequenzverteilung des Weißlichtkontinuums S(Ω) und
der Antwortfunktion des WLK-Wechselwirkungsbereiches R(Ω).
Die Breite des Absorptionsbandes (FWHM)
∆ωA =
1
τA
√
8 ln 2(1 + a2), (4.2)
kann unter der Annahme, dass die spektrale Verteilung des Weißlichtkontinu-
ums Gaußfo¨rmig ist und ein linearer Chirp b = ∂Φ/∂t vorliegt, bestimmt wer-
den [DR96]. Dabei ist a = −bτ2A/2 der Chirp-Faktor und τA die Lebensdauer
der Absorption.
Die kubische Gleichung 4.2 fu¨r τA hat eine reelle Lo¨sung. Da die Antwort-
funktion des WLK-Wechselwirkungsbereiches R(Ω) generell nicht bekannt ist,
wird die Fouriertransformierte einer Stufenfunktion im Impulsraum angenom-
men:
R(Ω) = F [Θ(t+ tWW )−Θ(t)] . (4.3)
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Abbildung 4.14: Chirp des Weißlichtkontinuums (oben) und Abha¨ngigkeit der
Bandbreite der gemessenen Absorption vom Chirp des Weißlichtkontinuums
und der Lebensdauer eines Ereignisses (unten).
Die Dauer des Ereignisses tWW ergibt sich somit zu
tWW = τA − τ chirpWLK . (4.4)
Die Pulsdauer des Weißlichtkontinuums τWLK ist entsprechend dem Chirp-
Faktor a verbreitert:
τ chirpWLK = τWLK
√
1 + a2. (4.5)
Die Kreuzkorrelation des Weißlichtkontinuums bei z.B. der Wellenla¨nge
λWLK = 310 nm mit dem Pump-Puls (λ = 810 nm), ergibt eine Pulsdauer
der Kreuzkorrelation τKKWLK = 363 fs bei der Wellenla¨nge λ = 502 nm (Abbil-
dung 4.12). Mit der Beziehung
τλWLK =
√(
τKKWLK
)2 − τ2p (4.6)
und der Pulsdauer τp = 80 fs des Pump-Pulses bei der Wellenla¨nge λ = 810 nm
kann die Pulsdauer des Weißlichtkontinuums bei der Wellenla¨nge λ = 310 nm
zu τ310WLK = 356 fs bestimmt werden.
Das fu¨r die transiente Absorptionsspektroskopie verwendete Weißlichtkon-
tinuum hat einen Chirp b = (0.791± 0.02) THz/fs (Abbildung 4.13). Aus der
linearen Abha¨ngigkeit der Frequenz zum Delay
ω(tdelay) = a+ b · tdelay (4.7)
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wird die Beziehung der Wellenla¨nge zum Delay
λ =
2pic
a+ b · tdelay (4.8)
berechnet. Der Chirp als Funktion der Wellenla¨nge
b˜(λ) = −bλ
2
2pic
(4.9)
ergibt fu¨r die Wellenla¨nge λ = 502 nm den Chirp b˜ = (-0.105± 0.03) nm/fs.
Mit Gleichung (4.5) wird eine Pulsdauer des Weißlichtkontinuums bei der Wel-
lenla¨nge λ = 310 nm von τ310WLK = (350± 20) fs berechnet und stimmt mit der
Pulsdauer-Bestimmung aus der Kreuzkorrelationsmessung u¨berein (Abbildung
4.12).
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4.5 Speckle-Photographie
4.5.1 Prinzip
Die Speckle-Photographie ist ein Verfahren, welches die Koha¨renz der Laser-
strahlung ausnutzt. Speckles entstehen, wenn koha¨rente Strahlung auf eine raue
Oberfla¨che trifft, reflektiert und gestreut wird. Ist die Koha¨renzla¨nge der Strah-
lung gro¨ßer als der laterale Abstand der Erhebungen (= mittlere Rauigkeit),
interferiert die einfallende, reflektierte und gestreute Strahlung miteinander.
Das Ergebnis ist eine heterogene Intensita¨tsverteilung (Abbildung 4.15).
Die Speckles werden, wenn direkt beobachtet, objektive Spekles bezeichnet.
Die Speckles, welche mittels Objektiven abgebildet werden, werden subjektive
Spekles bezeichnet. Fu¨r viele Anwendungen werden subjektive Speckles ver-
wendet, so dass nur diese betrachtet werden (Abbildung 4.15). Die Ausdehnung
eines Speckles
σsp = 1.22λ(1 +M)
f
D
(4.10)
ist ein statistischer Mittelwert und ist definiert als der Abstand zwischen be-
nachbarten Maxima und Minima in der Intensita¨tsverteilung der Speckles. M
bezeichnet die Vergro¨ßerung, f die Brennweite und D den Linsendurchmesser
[Fom98].
Als Speckle-Generator wird eine Mattscheibe verwendet, welche durch Schlei-
fen oder durch A¨tzen eine rauhe und optisch streuende Oberfla¨che aufweisen.
Der verwendete Speckle-Generator ist eine durch A¨tzen einer Endfla¨che ange-
raute Multimodefaser. Im Fernfeld hat die Speckleverteilung eine kreisfo¨rmige
Fla¨che und eine Gaußfo¨rmige Intensita¨tsverteilung (Abbildung 4.15).
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Abbildung 4.15: a) Schema der Speckle-Generierung ) und b) Speckle-
Verteilung im Fernfeld (λ = 532 nm, tp = 28 ps).
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Ist die Bildebene der Speckles nicht gleich der Bildebene des zu untersuchen-
den Objekts ko¨nnen Vera¨nderungen der Dichte des Objekts als Verschiebung
der Speckles in der Bildebene detektiert werden (Abbildung 4.15). Wegen der
Koha¨renz der Laserstrahlung ist der Kontrast der Speckles besonders groß.
Wird eine Mattscheibe mit der Amplitudenfunktion UD(ξ, η) mit koha¨renter
Laserstrahlung belichtet, bilden sich Speckle-Muster I(r) aus. Eine photogra-
phische Platte wird mit einem Speckle-Muster I(r) belichtet und wiederholt mit
einem um den Verschiebungsvektor∆ = i·∆x+j·∆y versetztes Speckle-Muster
belichtet. i und j stellen die Einheitsvektoren der Verschiebung dar. Wird nun
mit Laserstrahlung die entwickelte photographische Platte beleuchtet, so bil-
den sich Youngsche Interferenzstreifen aus, welche einen Streifenabstand |∆|
haben, die normal zu ∆ ausgerichtet sind.
Zur Aufnahme eines transparenten Objekts wird zuerst das Speckle-Muster
ohne und danach mit Objekt aufgenommen (Abbildung 4.15). Brechungsin-
dexa¨nderungen, welche proportional zu Druckvariationen in Gasen sind, ver-
schieben ra¨umlich die Speckles. Die mit der Laserstrahlung beleuchtete pho-
tographische Platte zeigt wiederum Youngsche Interferenzstreifen, welche den
Abstand df haben. Daraus kann der Ablenkwinkel ² = Lλdfd ermittelt werden. λ
ist die Wellenla¨nge der Laserstrahlung, d der Abstand der Objektebene von der
Mattscheibe und L der Abstand des Speckle-Bildes von dem Schirm. Aus den
Ablenkwinkeln ² ko¨nnen die Brechungsindexa¨nderungen ∆n bestimmt werden
[Fom98].
4.5.2 Versuchsaufbau
Die verwendete Speckle-Photographie basiert auf der Pump&Probe-Methode
und ist somit ein indirektes Messverfahren. Ziel der Untersuchungen ist die
Vermessung der Brechungsindex- und der Transmissionsa¨nderung nach Be-
strahlung mit Laserstrahlung eines diodengepumpten, regenerativ versta¨rkten
Nd:YAG-Lasersystems (Pulsdauer tp = 38 ps, λ = 1064 nm) [Rus96]. Dadurch,
dass die Objektebene fu¨r das Speckle-Muster gleich der Objektebene des zu
untersuchenden Objektes gesetzt wird, muss auf eine quantitative Auswertung
des Brechungsindexes verzichtet werden. Sind die Speckles in der Objektebene
abgebildet worden, so a¨ndern sie ihre Position bei Brechungsindexvariationen
nicht. Die Transmissionsa¨nderung des gesamten Bildes kann durch Auswertung
der Speckle-Bilder gema¨ß
T =
∑
i a
Mes
i∑
i a
Ref
i
(4.11)
ermittelt werden. Dabei werden die Pixel des Mess- und des Referenz-Bildes
mit den Intensita¨ten ai aufsummiert.
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Da die Phaseninformation des Bildes in den Speckles enthalten ist und
die Speckles eine feste Phasenbeziehung zueinander haben, werden Brechungs-
indexa¨nderungen im Bild als Phasenvera¨nderungen der Speckles gemessen.
A¨ndert sich z.B. die Phase eines Speckles, sind auch benachbarte Speckles be-
troffen. Eine Phasena¨nderung im gesamten Bild kann durch die Summation der
Transmissionsa¨nderung der einzelnen Speckle berechnet werden:
δΦ =
∑
i
aMesi
aRefi
. (4.12)
Da die Position der Speckles fixiert ist, kann die Berechnung auch u¨ber die
Intensita¨ten der Pixel des Mess- und des Referenz-Bildes durchgefu¨hrt werden.
Mit CCD-Photographie werden die Referenz- und Mess-Bilder nacheinander
aufgenommen [Rus96]. Zur Erzeugung des Speckle-Musters wird frequenzver-
doppelte Nd:YAG Laserstrahlung (λ= 532 nm, tp = 28 ps) mit einem Achromat
(NA=0.4) in eine Multimodefaser (Durchmesser 300 µm) eingekoppelt (Abbil-
dung 4.16).
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tp = 38 ps l =1064 nm
tp = 28 ps l = 532 nm
Abbildung 4.16: Versuchsaufbau fu¨r die Speckle-Photographie (1. Delaystrecke
2. Speckle-Generator).
Die Pulsdauer des Probe-Pulses vergro¨ßert sich dabei
tspecklesp = tp ·
1√
1−NA2 (4.13)
zu tspecklesp = 31 ps. Das eine Ende der Faser wird durch A¨tzen mattiert, wo-
durch die Speckles ”gemischt“ werden. Das Speckle-Muster wird mit einem
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Achromaten in die Probe projiziert und mit einem Mikroskopobjektiv (Olym-
pus ULWD 20x) wird die Objektebene auf den CCD-Chip abgebildet.
Die dargestellten Bilder sind dadurch erhalten worden, dass jedes Messpixel
durch das Referenzpixel geteilt wurde. Um das Rauschen zu reduzieren, wurden
jeweils 3 Bilderpaare erzeugt und ein gemitteltes Bild berechnet.
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4.6 Nomarski-Photographie
4.6.1 Prinzip
Durchlicht Nomarski-Photographie (auch DIC-Photographie genannt: Differen-
tial-Interferenz-Kontrast), wurde vor ca. 40 Jahren als Mikroskopie-Methode
zur Beobachtung von organischen Substanzen bei der Fa. Carl Zeiss entwickelt
[ADN69]. Biologische Objekte werden als Phasenobjekte bezeichnet, da durch
die verschiedenen Brechungindices der Zellbestandteile, wie z.B. der Zellkern,
die Mitochondrien und die Zellwand, eine Phasena¨nderung des Lichts beim Be-
leuchten der Probe stattfindet und eine vernachla¨ssigbare Absorption vorliegt.
Normale transmittierende Mikroskopieverfahren ohne Fa¨rbemittel versagen bei
transparenten Objekten mit kleinem Kontrast, z.B. Dielektrika.
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filter
Analysator
austretendes Licht
eintretendes Licht
z
xy
Abbildung 4.17: Schema der Nomarski-Photographie [PSC99].
Die Nomarski-Photographie verwendet optisch breitbandige Strahlung, z.B.
Strahlung einer Halogenlampe (Abbildung 4.17). Durch einen Polarisationsfil-
ter wird die Strahlung linear polarisiert, im Kompensator-Wollaston-Prisma
in zwei Strahlenbu¨ndel getrennt, welche senkrecht zueinander polarisiert und
ra¨umlich versetzt sind. Diese Versetzung betra¨gt nur einige µm. Durch einen
Kondensor werden die zwei Bu¨ndel kollimiert, erfahren in dem Substrat ei-
ne Phasenverschiebung und werden mit dem Objektiv und dem verstellbaren
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Wollaston Prisma wieder vereint.
Durch den ra¨umlichen Versatz erfahren die Strahlenbu¨ndel des linear pola-
risierten Lichtes an verschiedenen Orten eine unterschiedliche Phasenvera¨nde-
rung. In der durch den Polarisator gewa¨hlten Richtung werden die Bu¨ndel wie-
dervereinigt und interferieren miteinander, da am Substratort die Orientierung
der Polarisationen orthogonal zueinander liegen. Damit Interferenz eintreten
kann, darf der ra¨umliche Versatz der Strahlenbu¨ndel die Koha¨renzla¨nge der
verwendeten Strahlung nicht u¨berschritten werden. Aus diesem Grund ist die
maximale Versetzung na¨herungsweise so groß wie die Koha¨renzla¨nge des ver-
wendeten Lichts.
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Abbildung 4.18: Prinzip der Nomarski-Photographie: a) stufenfo¨rmige Bre-
chungsindexa¨nderung im Objekt wird als b) Gradient von n beobachtet.
Damit im Bild die Ausdehnung der Kontrasta¨nderung nahe der Auflo¨sungs-
grenze eines Mikroskops (ca. gleich der verwendeten Wellenla¨nge) bleibt, darf
die Koha¨renzla¨nge nicht wesentlich gro¨ßer sein als die verwendete Wellenla¨nge.
Deshalb wird eine breitbandige Lichtquelle fu¨r die Nomarski-Photographie ver-
wendet, da z.B. thermisch erzeugte optische Strahlung eine ra¨umliche Koha¨-
renzla¨nge von einigen µm besitzt.
Eine stufenfo¨rmige A¨nderung des Brechungsindex in einer Raumdimensi-
on im Substrat ergibt im Nomarski-Bild gema¨ß der Ableitung des Brechungs-
index eine lokalisierte Intensita¨tszunahme und -abnahme (Abbildung 4.18).
A¨nderungen des Brechungsindex in Phasenobjekten werden durch Nomarski-
Photographie durch erho¨hten Kontrast wiedergegeben.
4.6.2 Versuchsaufbau
Die zeitaufgelo¨ste Nomarski-Photographie ist ein indirektes Messverfahren und
verwendet eine Lichtquelle, welche gepulst ist (Abbildung 4.19). Durch den Ein-
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satz von Laserstrahlung eines Titan-Saphir Lasersystems (Anhang A) mit Puls-
dauern im Femtosekunden Bereich wird durch Selbstphasenmodulation (Kapi-
tel 3.1.3) ein Weißlichtkontinuum erzeugt, welches spektral breitbandig ist (Ka-
pitel 4.4.2) und kleine Pulsdauern besitzt (tWLKp ≤ 3.5 ps). Wegen der kleinen
Pulsdauer der einzelnen Spektralkomponenten des Weißlichtkontinuums (tλp ≤
100 fs), betra¨gt die Koha¨renzla¨nge lcoh ≈ 30µm und ist von der gleichen
Gro¨ßenordnung wie nicht koha¨rente Lichtquellen. Das Weißlichtkontinuum ist
linear polarisiert, da dieses dieselbe Polarisationsrichtung hat wie die Laser-
strahlung. Fu¨r die Detektion eines Nomarski-Bildes wird eine CCD-Kamera mit
großer Pixelzahl verwendet (Arc4000c, Baumer Optronic, 1300x1000 Pixel2).
Durch CCD-Photographie ko¨nnen spektrale Vera¨nderungen des Weißlichtkon-
tinuums, welche durch Interferenz oder stimulierte Versta¨rkung hervorgerufen
werden, beobachtet werden.
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Abbildung 4.19: Aufbau fu¨r zeitaufgelo¨ste Nomarski-Photographie (1. Zero-
Kompressor, 2. Delay-Strecke, 3. Weißlicht-Erzeugung) .
Die Filamente im Weißlichtkontinuum werden durch CCD-Photographie
als Fleckenmuster detektiert (Abbildung 4.20). Diese Bilder sind wegen der
chaotisch wechselnden Position der Filamente schwer auszuwerten. Aus diesem
Grund werden die Nomarski-Aufnahmen mit einem Hochpass-Filter (Analy-
seradius 5 Pixel) bearbeitet. Durch diese Bildbearbeitung wird der Bildhinter-
grund gleichma¨ßiger. Die Detektion von Transmissionsa¨nderungen wird durch
diese Filterung unterdru¨ckt, die Nomarski-Photographie eignet sich ohnehin
nicht zur Beobachtung von Absorptionsvorga¨ngen, da Phasenvera¨nderungen als
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kontrastreiche Helligkeitsspu¨nge dargestellt werden. Trotzdem wird bei großen
Intensita¨ten wa¨hrend der ersten 100 ps eine starke Absorption beobachtet.
a)               b)
Abbildung 4.20: Nomarski-Photographie einer Modifikation in BK7 Glas a)
ungefiltert und b) gefiltert (λ =810 nm, tp = 80 fs, I = 10 PW/cm2).
Die Amplitude der Druckwelle als Funktion der Position x wurde durch
Aufsummation der Bildpixel la¨ngs der Strahlachse ermittelt (Rechteck in Ab-
bildung 4.21). Die Position der Druckwelle, als der Abstand der Druckwelle von
der Strahlachse gemessen, wurde fu¨r BK7 Glas, Quarzglas und Quarz ermittelt
(Abbildung 4.21 und Anhang F.2).
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Druckwelle
Abbildung 4.21: a) Nomarski-Photographie einer Modifikation in BK7 Glas
und b) Position der Druckwelle als Funktion der Amplitude (λ =810 nm, tp =
3 ps, I = 241 TW/cm2).

Kapitel 5
Experimentelle Ergebnisse
5.1 Absorption
5.1.1 Speckle-Photographie
Messergebnisse
Die Laserstrahlung (Wellenla¨nge λ = 1064 nm, Pulsdauer tp = 38 ps) trifft
von rechts nach links in BK7 Glas ein und hat ca. in der Mitte der Aufnahmen
die Strahltaille (Abbildung 5.1). Mit gro¨ßer werdendem Delay wird die Bil-
dung eines Absorptionsbereiches beobachtet, welcher wa¨hrend der Bestrahlung
beginnt. Anfangs ist die Absorption symmetrisch zur Strahlausbreitungsrich-
tung verteilt. Mit zunehmendem Delay nimmt die Absorption in Richtung der
Strahlquelle zu. Die Absorption hat nach 4 ns bezu¨glich der Strahlausbreitungs-
richtung eine asymmetrische Verteilung.
Diskussion
Die Speckle-Photographie von BK7 Glas zeigt, dass eine dynamische Entwick-
lung von Absorptionszentren stattfindet. Bei Anregung des Glases mit Laser-
strahlung mit tp = 38 ps Pulsdauer wird eine Abnahme der Transmission
beobachtet. La¨ngs der Kaustik nimmt die Absorption zuerst gleichma¨ßig zu
(Abbildung 5.1). Nach ca. 500 ps wird u.a. durch Selbstfokussierung (Kapitel
5.2.1) das Absorptionsmaximum innerhalb der Kaustik in Richtung zur Laser-
strahlquelle verschoben. Mit zunehmender Intensita¨t der Laserstrahlung wird
die Absorptionsdauer bis zu einigen Nanosekunden vergro¨ßert (Abbildung 5.2).
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Delay: 0 ps Delay: 30 ps 
Delay: 50 ps Delay: 100 ps 
Delay: 300 ps Delay: 500 ps 
Delay: 2000 ps Delay: 4000 ps 
100 µm
Abbildung 5.1: Speckle-Photographie in BK7 Glas als Funktion des Delay (λ =
1064 nm, tp = 38 ps, I = 0.57 TW/cm2).
Bei der Puls-Intensita¨t I = 168 GW/cm2 klingt die Absorption nach ca.
2 ns ab. Die Zunahme der Absorption findet innerhalb der Pulsdauer der Laser-
strahlung statt (Abbildung 5.2): Die Anstiegsflanke wird durch eine Exponenti-
alfunktion (A ∝ exp(t/τ)) angepasst und eine Anstiegszeit τ = (27.9± 5.6) ps
bestimmt. Diese schnelle Zunahme la¨sst auf eine nicht-resonante Absorption
schließen, z.B. durch gebildete Elektronen und Lo¨cher.
Die Messwerte haben nach dem Absorptionsmaximum eine deutlich gro¨ße-
re Streuung als zu Beginn der Absorption. Ursache ist die nicht reproduzier-
bare Transmission des Glases nach der Zersto¨rung der Matrix: Risse werden
la¨ngs der Kaustik ungeordnet gebildet und streuen die Probe-Strahlung. Fu¨r
die reproduzierbare Erzeugung eines Risses ist die Stabilita¨t der Pulsenergie
wichtig, da die Absorption der Laserstrahlung in BK7 Glas nichtlinear ist (Ka-
pitel 5.2.1) und kleine Vera¨nderungen der Pulsenergie eine große Vera¨nderung
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der Energieeinkopplung hervorrufen ko¨nnen. Das verwendete Lasersystem z.B.
hatte prinzipbedingt eine Stabilita¨t der Energie von 3 %. Variationen der Ener-
gie gehen bei einer Absorption mit der 4-ten Potenz der Energie ein (Kapitel
5.2.1), und ergeben eine Variation der Absorption von 13%.
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Abbildung 5.2: a) Absorptionsgrad als Funktion der Zeit und der Intensita¨t
fu¨r BK7 Glas und b) Anstiegsflanke des Absorptionsgrades als Funktion der
Zeit (λ = 1064 nm, tp = 38 ps).
Freie Elektronen werden in BK7 Glas wa¨hrend der Bestrahlung durch ge-
pulste Laserstrahlung (Pulsdauer tp = 38 ps, Wellenla¨nge λ = 1064 nm) durch
Multiphotonabsorption generiert. Wie durch transiente Absorptionsspektrosko-
pie gezeigt (Kapitel 5.1.2), wird ein Absorptionsband in BK7 Glas innerhalb
weniger 100 fs gebildet, so dass mit Speckle-Photographie mit einer zeitlichen
Auflo¨sung von 38 ps keine neue Erkenntnisse u¨ber den Bildungsprozess freier
Elektronen gewonnen werden ko¨nnen. Die Abklingzeit der Absorption, gemes-
sen mit Speckle-Photographie betra¨gt fu¨r die Puls-Intensita¨t I = 168 GW/cm2
2-3 ns und stimmt mit der Abklingzeit, gemessen mit transienter Absorptions-
spektroskopie, u¨berein. D. h. Defekte, wie z.B. STE werden innerhalb weniger
100 fs gebildet und relaxieren innerhalb mehrerer Nanosekunden durch die
Emission von optischer Strahlung, die Bildung weiterer Defekte (z.B. NBOH
und F-Zentren) und durch Gefu¨gevera¨nderung.
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5.1.2 Transiente Absorptionsspektroskopie
Messergebnisse
Im Absorptionsspektrum wird fu¨r Quarzglas ein Band beobachtet, welches in-
nerhalb von wenigen Pikosekunden wieder abklingt (Abbildung 5.3). Das Ab-
sorptionsband wird zuerst bei kleinerem Delay im kurzwelligen Spektralbereich
beobachtet. Mit gro¨ßer werdendem Delay wird das Band in den langwelligeren
Spektralbereich verschoben.
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Abbildung 5.3: Absorptionsgrad als Funktion der Wellenla¨nge in Quarzglas
bei verschiedenen Delay (λ = 810 nm, tp = 80 fs, I = 10 PW/cm2).
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Fu¨r BK7 Glas ist die Dynamik der Absorption unterschiedlich. Eine Ab-
sorptionskante wird zwar ebenfalls bei kleinem Delay im kurzwelligen Spek-
tralbereich beobachtet und mit gro¨ßer werdendem Delay in den langwelligeren
Spektralbereich verschoben. Das Absorptionsband nimmt jedoch bei dem De-
lay 4000 fs den gesamten Spektralbereich (λ = 400-700 nm) ein. Nach ca. 5
Nanosekunden ist die Absorption vollsta¨ndig abgeklungen.
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Abbildung 5.4: Absorptionsgrad als Funktion der Wellenla¨nge in BK7 Glas
bei verschiedenen Delay (λ = 810 nm, tp = 80 fs, I = 10 PW/cm2).
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Diskussion
Wegen des Chirps des Weißlichtkontinuums (Abschnitt 4.4.2 und Abbildung
4.13) sind die gemessenen Absorptionsspektren bezu¨glich der Zeitachse ge-
kru¨mmt (Abbildung 5.5).
Ein Absorptionsband, welches z.B. beim Zeitpunkt t = 2.7 ps beobachtet
wird, besitzt eine spektrale Breite von mindestens 150 nm (Abbildung 5.5).
Ungefa¨hr 500 fs spa¨ter wird ein zweites Absorptionsband beobachtet, welches
sich u¨ber den gesamten gemessenen Spektralbereich ausdehnt (Abbildung 5.5
b). Vom Zeitpunkt der Entstehung des ersten Absorptionsbandes im Bereich
400-500 nm bis zum Abklingen des zweiten Absorptionsbandes wird ein spektral
breites Absorptionsband im blauen Bereich des Spektrums beobachtet, welches
nach ca 3 ps abklingt.
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Abbildung 5.5: Absorptionsgrad als Funktion der Zeit und der Intensita¨t
fu¨r Quarzglas a) 3D-Plot und b) Ho¨henprofil (λ = 810 nm, tp = 80 fs,
I = 10 PW/cm2).
Das Weißlichtkontinuum ist gechirpt und kann zur Bestimmung der Ab-
sorptionsdauer genutzt werden. Die Bandbreite der Absorptionsspektren ∆ωA
werden aus den gemessenen Bandbreiten der Absorptionsspektren ∆λA (Ab-
bildung 5.3) durch ∆ωA = 2picλ ∆λ berechnet und mit Gleichung (4.2) die Ab-
sorptionsdauer τA ermittelt (Abbildung 5.6). Die Absorptionsdauer τA variiert
fu¨r den Wellenla¨ngenbereich 400 -700 nm zwischen tabs = 300 fs und 600 fs.
Aus Gleichung (4.4) wird mit der Pulsdauer des Weißlichtkontinuums (τWLK ≈
300 fs) die Lebensdauer der Absorption im Bereich zu tWW ≤ 300 fs bestimmt.
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Das erste gemessene Absorptionsband, welches eine sehr kleine Lebensdauer
tWW ≤ 100 fs besitzt, wird der Bildung von freien Elektronen und Lo¨chern zu-
geordnet [ADD+94], [MGD+97], [PDGM97], [QGM+98]. Das zweite Absorp-
tionsband wird erst einige Pikosekunden nach dem ersten Absorptionsband
gebildet und besitzt eine gro¨ßere Lebensdauer. Die Elektron-Lo¨cher relaxieren
durch die Bildung von STEs (Abbildung 5.5).
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Abbildung 5.6: a) Absorptionsdauer als Funktion der Wellenla¨nge fu¨r Quarz-
glas und b) Absorptionsgrad als Funktion der Zeit fu¨r BK7 Glas (λ = 810 nm,
tp = 80 fs, I= 10 PW/cm2).
Die Absorptionsspektren von BK7 Glas haben eine Absorptionskante, wel-
che mit gro¨ßer werdendem Delay die Position vera¨ndert (Abbildung 5.4). Wie
bei Quarzglas sind die gemessenen Absorptionsspektren wegen des Chirps des
Weißlichtkontinuums bezu¨glich der Zeitachse gekru¨mmt (Abbildung 5.7a).
Im Unterschied zu Quarzglas klingt die breitbandige Absorption (Messbe-
reich: λ = 400 – 700 nm) erst nach mehreren Nanosekunden ab. Im kurzwellige-
ren Spektralbereich bleibt die Absorption bis zu 1 ns unvera¨ndert (Abbildung
5.7b). Das Absorptionsband zeigt nach Anregung ein exponentielles Verhalten
des gemittelten Absorptionsgrades (Mittelung u¨ber den Messbereich: λ = 400 –
700 nm) und klingt innerhalb von tdecay = 3 ns ab (Abbildung 5.6b).
Fu¨r beide untersuchten Werkstoffe wird eine spektral breite Absorption
u¨ber den gesamten Messbereich (400 – 700 nm) beobachtet. Diese wird durch
freie Elektronen verursacht, welche die Strahlung absorbieren.
Den Unterschied in den Abklingzeiten zwischen Quarzglas und BK7 Glas
ist auf die Konstituenten der Glasmatrix zuru¨ckzufu¨hren, welche bei Quarzglas
nur aus SiO2 besteht und bei BK7 Glas zusa¨tzlich aus mehreren Verbindun-
gen, u.a. Al2O3, K2O und B2O5, besteht. Bei Quarzglas relaxieren die freien
Elektronen schnell mit den Lo¨chern, entweder direkt nach der Anregung oder
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u¨ber metastabile STEs, welche durch Konzentrations-Quenching extrem kurz-
lebig sind. Bei BK7 Glas sind mehrere metastabile Relaxationskana¨le mo¨glich,
wobei die Defekte aus STE, NBOH (Kapitel 3.2) und Oxidations- und Reduk-
tionsreaktionen von Erdalkalimetallen bestehen ko¨nnen.
Die Einkopplung der optischen Energie mit gepulster Laserstrahlung (Puls-
dauer tp = 80 fs, Wellenla¨nge λ = 810 nm und Pulsdauer tp = 38 ps, Wel-
lenla¨nge λ = 1064 nm) erfolgt durch Multiphoton-Absorption. Der Bandab-
stand ist fu¨r BK7 Glas halb so groß wie bei Quarzglas, so dass die Absorption
von Laserstrahlung in BK7 Glas begu¨nstigt ist. Bei BK7 Glas ist wegen der um
den Faktor 2000 gro¨ßere Abklingzeiten der gebildeten Defekte im Vergleich zu
Quarzglas die Energieeinkopplungszeit gro¨ßer. Durch Bildung von Defekten,
wie z.B. STE und NBOH, wird die Wahrscheinlichkeit des Konzentrations-
Quenching verkleinert. Mehr kinetische Energie der Elektron-Loch-Paare wird
ohne optische Emission an die Phononen u¨bertragen. Die Bildung von Defek-
ten, wie z.B. NBOH und F-Zentren wird durch die Dotanten des BK7 Glases
begu¨nstigt. Als Konsequenz ist die Zersto¨rschwelle von BK7 Glas kleiner als
bei Quarzglas. Durch Nomarski-Mikroskopie (Kapitel 5.3.2) werden in BK7
bei gleicher Intensita¨t und Pulsdauer der Laserstrahlung gro¨ßere Risse als in
Quarzglas beobachtet.
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Abbildung 5.7: Absorptionsgrad als Funktion der Zeit und der Intensita¨t
fu¨r BK7 Glas a) 3D-Plot und b) Ho¨henprofil (λ = 810 nm, tp = 80 fs,
I = 10 PW/cm2).
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5.2 Emission
5.2.1 Streak-Photographie
Messergebnisse
Die Emission bei der Bestrahlung mit gepulster Laserstrahlung (Wellenla¨nge
λ = 1064 nm, Pulsdauer tp = 38 ps) von BK7 Glas und Saphir wurde mit
Streak-Photographie bei der Streakgeschwindigkeit 20 ps/mm und 200 ps/mm
untersucht.
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Abbildung 5.8: Zeitliche Strahldichte der Emission fu¨r verschiedene Puls-
Intensita¨ten fu¨r Saphir bei der Streakgeschwindigkeit a) 20 ps/mm und b)
200 ps/mm (λ = 1064 nm, tp = 38 ps).
Die zeitliche Strahldichte It zeigt fu¨r Saphir und BK7 Glas einen a¨hnlichen
Verlauf: die zeitliche Strahldichte nimmt innerhalb 25± 5 ps zu, also wa¨hrend
der Bestrahlung. Die zeitliche Strahldichte der Emission fa¨llt dann mit einem
exponentiellen Verlauf ab, wobei drei Abklingbereiche A (tA ≤ 200 ps), B (tB =
200 ps. . .1 ns) und C (tC = 1 ns. . .10 ns) beobachtet werden (Abbildungen 5.8
und 5.9). Mit zunehmender Puls-Intensita¨t nimmt auch die maximale zeitliche
Strahldichte zu.
Die ra¨umliche Strahldichte Ir der Emission ist fu¨r beide untersuchten Werk-
stoffe und kleine Puls-Intensita¨ten symmetrisch (Abbildung 5.10). Bei großen
Puls-Intensita¨ten (Saphir : I = 2 TW/cm2, BK7 Glas: I = 0.3 TW/cm2) wird
die Strahldichte asymmetrisch. Die Maxima der ra¨umlichen Strahldichtevertei-
lung verschieben sich mit zunehmender Puls-Intensita¨t zu kleineren Werten der
Position z, d.h. zur Laserstrahlquelle hin, wobei die Verschiebung ≤ 100 µm
ist.
Die totale Strahldichte der Emission Itot zeigt fu¨r beide Werkstoffe einen
stetig linear zunehmenden Verlauf in Abha¨ngigkeit von der Puls-Intensita¨t,
wobei bei BK7 Glas eine kleinere Steigung zu verzeichnen ist als beim Saphir
(Abbildung 5.11).
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Abbildung 5.9: Zeitliche Strahldichte der Emission fu¨r verschiedene Puls-
Intensita¨ten fu¨r BK7 Glas bei der Streakgeschwindigkeit a) 50 ps/mm und
b) 200 ps/mm (λ=1064nm, tp= 38 ps).
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Abbildung 5.10: Ra¨umliche Strahldichte der Emission fu¨r verschiedene Puls-
Intensita¨ten fu¨r a) Saphir und b) BK7 Glas (λ = 1064 nm, tp = 38 ps, Streak-
geschwindigkeit 2 ns/mm).
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Abbildung 5.11: Totale Strahldichte als Funktion der Puls-Intensita¨t fu¨r a)
Saphir und b) BK7 Glas (λ = 1064 nm, tp = 38 ps).
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Diskussion
Die ra¨umliche Strahldichte Ir zeigt ein symmetrisches Verhalten, welches durch
eine Lorentz-Funktion, die die Propagationsfunktion von Laserstrahlung mit
Gaußfo¨rmigem Profil bei r=0 darstellt, beschrieben werden kann:
I(z) = I0
 1
1 +
(
z
zR
)2

n
= I0
 1
1 +
(
zλ
w20M
2pi
)2

n
. (5.1)
zR stellt die Rayleighla¨nge, w0 den Strahltaillenradius, M2 die Strahlqualita¨t,
λ die zentrale Wellenla¨nge der verwendeten Laserstrahlung und n den Multi-
photonkoeffizienten dar.
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Abbildung 5.12: Ra¨umliche Strahldichte bei kleiner Intensita¨t fu¨r a) Saphir
und b) BK7 Glas (λ = 1064 nm, tp = 38 ps, w0 = 5 µm).
Die ra¨umliche Strahldichte der Emission von Saphir kann durch eine 6-
Photon-Absorption beschrieben werden (Abbildung 5.12 a). Bei der Anpassung
von Gleichung (5.1) an die Verteilung der ra¨umlichen Strahldichte Ir in Abbil-
dung 5.12 werden der Multiphotonkoeffizient n und der effektive Strahlradius
w0M als freie Parameter gewa¨hlt. Die Anpassung ergibt w0M = 7.5± 0.2 µm
und n = 6.3 ± 1. Der gemessene Strahltaillenradius w = 5 µm und der Strahl-
qualita¨t M2 = 2.2 ergeben den fu¨r w0M = 7,4. Die Energie der Bandlu¨cke von
reinem Saphir betra¨gt Eg = 11 eV. Das gemessene Absorptionsspektrum von
Saphir (Anhang D) zeigt eine Vergro¨ßerung des Absorptionskoeffizienten bei
ca. 200 nm (∼= 6 eV). Die Laserstrahlung (Pulsdauer tp = 38 ps) wird in Saphir
durch 6- bzw. 7-Photonen-Prozesse absorbiert.
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Bei BK7 Glas kann auch eine Multiphoton-Absorption angenommen werden
(Abbildung 5.12 b). Die Anpassung der ra¨umlichen Strahldichte an Gleichung
5.1 von BK7 Glas bei festem Parameter der effektiven Strahltaille wM = 7.4
µm konvergiert bei dem Multiphotonkoeffizienten n = 4.0 ± 0.1. Die Ener-
gie der Bandlu¨cke von BK7 Glas betra¨gt Eg = 4.4 eV, und der gemessene
Absorptionskoeffizient von BK7 Glas (Anhang D) nimmt ab ca. 270 nm (∼=
4.1 eV) zu. Die Laserstrahlung (Pulsdauer tp = 38 ps) wird in BK7 Glas durch
4-Photonen-Prozesse absorbiert.
Zusa¨tzlich zur Multiphotonabsorption, welche eine Verkleinerung des Strahl-
taillenradius w0 um den Faktor (
√
2)n verursacht, kann Selbstfokussierung eine
Vergro¨ßerung der Puls-Intensita¨t im Fokus bewirken.
Durch die Selbstfokussierung wird die Form der Kaustik der Laserstrahlung
vera¨ndert (Abschnitt 3.1.3). Fu¨r Pulsspitzenleistungen unterhalb der Schwell-
leistung fu¨r Selbstfokussierung kann die Intensita¨tsverteilung I(z) der Kaustik
gema¨ß Gleichung (3.37) beschrieben werden. Durch Bestimmung des Maxi-
mums von I(z) wird die Position des Fokus bestimmt (Gleichung (3.38)).
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Abbildung 5.13: Position der Maxima der ra¨umlichen Strahldichte der Emis-
sion als Funktion der Pulsspitzenleistung fu¨r a) Saphir und b) BK7 Glas
(λ = 1064 nm, tp = 38 ps, w0 = 5 µm).
Durch die Selbstfokussierung wird die Position des Maximums der ra¨umli-
chen Strahldichte, welche gleich dem Fokus ist, bei Saphir bis zu 100 µm zur
Oberfla¨che hin verschoben. Aus Gleichung (3.33) wird fu¨r Saphir (nAl2O32 =
(2.4 ± 0.4) 10−20 m2/W [AVR+98], Anhang E) eine Schwellleistung fu¨r die
Selbstfokussierung PAl2O3cr = 3.9 MW ermittelt. Gleichung 3.38 beschreibt die
gemessene Position des Maximums der ra¨umlichen Strahldichte (Fitparameter:
w = 7.4 µm, R = -500 µm, λ = 1064 nm), wobei als freier Parameter die
Schwellleistung zur Selbstfokussierung Pcr = (3.7 ± 0.2) MW verwendet wird
(Abbildung 5.13).
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Die Verschiebung durch die Selbstfokussierung ist bei BK7 Glas wegen des
kleineren Brechungsindex (nBK70 = 1.507 @ λ = 1064 nm) kleiner als bei Saphir
und betra¨gt maximal 30 µm. Werden die Messwerte an die Gleichung (3.38) mit
der Schwelleistung fu¨r Selbstfokussierung Pcr als freier Parameter angepasst,
ergibt sich fu¨r Pcr = (3.9±0.2) MW. Dieser Wert stimmt mit dem rechnerischen
Wert Pcr = 3.92 MW fu¨r BK7 Glas u¨berein (Gleichung (3.33)).
Durch Selbstfokussierung wird der Fokus z.B. bei der Pulsspitzenleistung
Pp = 1 MW (fu¨r w = 5 µm: I = 6.4 TW/cm2) in Saphir um 20 µm und in BK7
Glas um 15 µm bewegt.
Die totale Strahldichte Itot der Emission nach Anregung mit gepulster La-
serstrahlung zeigt einen linearen Verlauf, wodurch die Schwell-Intensita¨t fu¨r
die Emission durch eine lineare Anpassung ermittelt werden kann (Abbildung
5.11) :
Saphir Ithr = (252 ± 12) MW/cm2
BK7 Glas Ithr = (125 ± 43) MW/cm2.
Das lineare Verhalten der totalen Strahldichte Itot der Emission beschreibt kei-
nen Multiphoton-Prozess. Die Emission durch Rekombination von Elektron-
Loch-Paaren wird durch thermisches Quenching unterdru¨ckt, wodurch Relaxa-
tionskana¨le (z.B. Defektbildung) mit Abklingzeiten im Nanosekunden Bereich
mo¨glich werden. Die zeitliche Strahldichte It der Emission zeigt einen expo-
nentiellen Verlauf mit mehreren Abklingzeiten. Durch Anpassung einer Expo-
nentialfunktion (Abbildung 5.8), ko¨nnen die Abklingzeiten der Emission τ fu¨r
Saphir und BK7 Glas bestimmt werden. Drei Bereiche A,B und C mit unter-
schiedlichen Abklingzeiten der Emission werden bestimmt (Abbildungen 5.8
und 5.9 und Tabelle 5.1). Die Abklingzeiten sind nicht von der Puls-Intensita¨t
abha¨ngig (Abbildung 5.14).
a)
101
2
4
102
2
4
103
2
4
104
Ab
kli
ng
ze
it 
τ 
 
[ps
]
3.53.02.52.01.51.00.50.0
Puls-Intensität I  [TW/cm2]
 Bereich A
 Bereich B
 Bereich C
b)
101
2
4
102
2
4
103
2
4
104
Ab
kli
ng
ze
it 
τ 
 
[ps
]
2.01.51.00.50.0
Puls-Intensität I  [TW/cm2]
 Bereich A
 Bereich B
 Bereich C
Abbildung 5.14: Abklingzeit der zeitlichen Strahldichten der Emission als
Funktion der Puls-Intensita¨t fu¨r a) Saphir und b) BK7 Glas (λ = 1064 nm,
tp = 38 ps, w0 = 5 µm).
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Die lineare Zunahme der totalen Strahldichte mit der Puls-Intensita¨t und
die Unabha¨ngigkeit der Abklingzeiten von der Puls-Intensita¨t la¨sst auf einen
linearen Prozess der Emission schließen. Die drei Abklingzeiten der Emissi-
on ko¨nnen Relaxationsprozessen von Elektron-Loch-Paaren (Bereich A), von
thermisch gequenchten Defekten, wie z.B. STE, NBOH oder von Farb-Zentren
(Bereich B und C) zugeordnet werden.
Die kleinste Abklingzeit ist von der Gro¨ßenordnung der Pulsdauer der La-
serstrahlung (Bereich A). Nicht-resonante Prozesse, wie stimulierte Raman-
Versta¨rkung, nicht-lineare Erzeugung von ho¨heren Harmonischen, oder die Er-
zeugung von Bremsstrahlung durch beschleunigte Elektronen ko¨nnen diese
Emission verursachen [Tat02]. Die Abklingzeit von BK7 Glas im Bereich A
ist ca. doppelt so groß wie von Saphir. Da BK7 Glas eine kleinere Bandlu¨cke
besitzt als Saphir, ko¨nnen sich bei gleicher Puls-Intensita¨t mehr Elektron-Loch-
Paare nahe dem Valenzband durch freie Elektronen bilden. In BK7 Glas ist die
Bildung von Defekten durch die große Anzahl an Dotanten begu¨nstigt, wodurch
die schnelle Rekombination der Elektron-Loch-Paare unterdru¨ckt wird.
BK7 Saphir Quarz Quarzglas
A SPh 147±16 ps 66±10 ps
B
SPh 0.91±0.14 ns 0.63±0.08 ns
ES 0.61±0.14 ns 0.9±0.1 ns 1.1±0.2 ns
C
SPh 3.3±0.8 ns 4.6±0.4 ns
ES 10.4±1.0 ns 13.6±1.7 ns 13.8±1.3 ns
Tabelle 5.1: Abklingzeiten der Emission, SPh: Streak-Photographie, ES:
Emissionsspektroskopie (λ = 1064 nm, tp = 38 ps, w0 = 5 µm).
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5.2.2 Zeitaufgelo¨ste Emissionsspektroskopie
Messergebnisse
Wechselwirkt Laserstrahlung (Pulsdauer tp = 38 ps) mit BK7 Glas, Quarzglas
oder Quarz, wird eine breitbandige Emission beobachtet, welche bei der Wel-
lenla¨nge λ ≈ 380 nm ein Maximum hat. Die Emissionsverteilung zeigt bei allen
drei Werkstoffen qualitativ den selben Verlauf (Abbildung 5.15).
Die Bandbreite des spektralen Strahlungsflusses Φλ ist bei BK7 Glas am
gro¨ßten und betra¨gt ∆λ ≈ 160 nm FWHM (Abbildung 5.15). Vier lokale Maxi-
ma werden beobachtet: Im Emissionsband bei den Wellenla¨ngen λ1 = 310 nm,
λ2 = 350 nm und λ3 = 400 nm und als eigensta¨ndiges Maximum bei der
Wellenla¨nge λ4 ≈ 620 nm (Abbildung 5.15). Mit zunehmendem Delay (ent-
sprechend dem zeitlichen Abstand zum Laserpuls) nimmt der spektrale Strah-
lungsfluss Φλ ab, ohne dass sich Form und Position der Maxima a¨ndern. Der
Verlauf der Emission a¨ndert sich nicht, wenn BK7 Glas mit kleinerer Puls-
Intensita¨t bestrahlt wird.
Die spektralen Strahlungsflu¨sse Φλ von Quarz und Quarzglas haben vier
lokale Maxima: Im ausgepra¨gten Band bei λ1 = 310 nm, λ2 = 350 nm und
λ2 = 400 nm und als zweites Maximum bei ca. λ3 = 530 nm (Abbildung 5.15).
Das ausgepra¨gte Emissionsband bei Quarz hat eine Breite von ∆λ ≈ 130 nm
FWHM und bei Quarzglas ∆λ ≈ 100 nm FWHM. Mit zunehmendem Delay
verkleinert sich der spektrale Strahlungsfluss Φλ der Emission, aber die Form
der Verteilung bleibt gleich. Eine Ausnahme wird bei Quarz beobachtet, welche
bei Delay = 0 ns in der Verteilung zwei schmale Peaks (λ = 355 nm und λ =
532 nm) aufweist.
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Abbildung 5.15: Spektraler Strahlungsfluss fu¨r BK7 Glas (oben), Quarzglas
(mitte) und Quarz (unten) (λ = 1064 nm, tp = 38 ps, w0 = 5 µm).
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Diskussion
Die Abklingzeiten der Emission der Bereiche B und C, welche durch Streak-
Photographie ermittelt worden sind, ko¨nnen fu¨r BK7 Glas, Quarzglas und
Quarz auch aus der Strahlungsleistung
Φ =
∫
Φλdλ, (5.2)
welche die Integration des spektralen Strahlungsflu¨sse Φλ ist, berechnet wer-
den (Abbildung 5.15). Die Abklingzeiten sind in derselben Gro¨ßenordnung
wie die Abklingzeiten der zeitlichen Strahldichten It, welche durch Streak-
Photographie ermittelt worden sind (Abbildungen 5.16 und 5.17 und Tabelle
5.1). Die zeitliche Auflo¨sung der Emissionsspektroskopie betra¨gt 1 ns und die
zeitliche Auflo¨sung der Streak-Photographie betra¨gt 10 ps. Die Bestimmung
der Abklingzeiten der Emission sind mit Streak-Photographie genauer.
Die Bereiche B und C stellen Rekombinationen von Defekten (z.B. NBOH
und Farb-Zentren) dar. Die Abklingzeiten von τB ≈ 1 ns und τC ≈ 5 ns werden
thermisch gequenchten U¨berga¨ngen von Defekten zugeordnet, welche unterhalb
der Quenching-Temperatur Abklingzeiten der Emission im Millisekunden Be-
reich haben (Kapitel 3.2.3). Die Abklingzeit im Bereich B ist wie im Bereich A
bei BK7 Glas gro¨ßer als bei Saphir (Tabelle 5.1).
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Abbildung 5.16: Strahlungsleistung als Funktion der Zeit fu¨r a) BK7 Glas und
b) Quarzglas (λ = 1064 nm, tp = 38 ps, w0 = 5 µm).
Die Abklingzeiten der Emission von BK7 Glas sind im Bereich B und C
kleiner als von Quarz und Quarzglas und haben keine spektrale Abha¨ngig-
keit. Die Emissionsspektren von BK7 Glas, Quarzglas und Quarz haben ei-
ne a¨hnliche Verteilung und werden der Emission bei der Rekombination von
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Elektronen-Lo¨chern oder von Defekten zugeordnet. Die Bestandteile der Mate-
rialien (Dotierung, Glas oder Kristall-Phase) haben eine untergeordnete Rolle
bei der optischen Emission.
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Abbildung 5.17: a) Strahlungsleistung als Funktion der Zeit fu¨r Quarz und b)
Emissionsenergie als Funktion der Puls-Intensita¨t (λ = 1064 nm, tp = 38 ps,
w0 = 5 µm).
Durch Integration der Strahlungsleitung Φ u¨ber die Zeit (numerische Aper-
tur NA = 0.4 des Aufnahmeobjektives) kann die Emissionsenergie im gesamten
Raumbereich
E =
2
NA
∫
Φdt (5.3)
ermittelt werden (Abbildung 5.17). Die Emissionsenergie aller untersuchten Di-
elektrika nimmt mit der Puls-Intensita¨t zu. Nur 0.01% der eingestrahlten Puls-
energie werden in Form von optischer Strahlung im untersuchten Spektralbe-
reich (λ = 200-600 nm) emittiert. Ursache fu¨r den kleinen Emissionsgrad ist die
stark unterdru¨ckte (thermisch gequenchte) Emission von relaxierenden Defek-
ten bei der Untersuchungs-Temperatur (T = 293◦K). Ein Großteil der Pulsener-
gie der Laserstrahlung wird entweder nicht absorbiert, im UV-Spektralbereich
emittiert [Gri00] oder in thermische Energie umgewandelt.
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5.3 Modifikation
5.3.1 Speckle-Photographie
Messergebnisse
Im Vergleich zu den Speckle-Photographien (Kapitel 5.1.1) sind die Aufnah-
men von Abbildung 5.18 zur Visualisierung der Modifikation in BK7 Glas bei
deutlich gro¨ßerer Intensita¨t erstellt worden:
Delay: 0 ps Delay: 33ps 
Delay: 100 ps Delay: 166 ps 
Delay: 224 ps Delay: 290 ns 
Delay: 356 ps Delay: 424 ps 
Abbildung 5.18: Speckle-Photographie der Modifikation in BK7 Glas als
Funktion des Delay (λ = 1064 nm, tp = 38 ps, I = 2.3 TW/cm2).
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Manche Speckles sind am Rand des Absorptionsbereiches deutlich ”heller“
als der Untergrund. Durch Brechungsindexa¨nderungen im Glas interferieren die
Speckles untereinander.
Da die Intensita¨t I = 2.3 TW/cm2 die Zersto¨rschwelle von BK7 Glas um das
500 fache u¨berschreitet, werden pre- und post-Pulse, welche beim verwendeten
Lasersystem z.B. ein Kontrastverha¨ltnis zum Hauptpuls von 1:500 besitzen,
das Glas zersto¨ren und die Untersuchungsergebnisse verfa¨lschen. Aus diesem
Grund wird die Speckle-Photographie bei Intensita¨ten I < 1 TW/cm2 durch-
gefu¨hrt. Bei Intensita¨ten I < 1 TW/cm2 wird die Vergro¨ßerung der Intensita¨t
(Aufhellen) in den Aufnahmen wegen der zu kleinen Kontrasta¨nderung im Bild
nicht beobachtet. Die Phasena¨nderung δΦ, welche direkt proportional zur Bre-
chungsindexa¨nderung ist, wird aus den Speckle-Aufnahmen fu¨r BK7 Glas fu¨r
den Delaybereich 0≤ tdelay ≤ 7 ns bestimmt (Kapitel 4.5 und Gleichung 4.12).
Diskussion
Durch gepulste Laserstrahlung (Pulsdauern tp = 38 ps) wird das Dielektrikum
wa¨hrend der Bestrahlung modifiziert. Der nichtlineare Brechungsindex betra¨gt
fu¨r BK7 Glas n2 = 2.8 · 10−20 m2/W (Anhang E). Die durch den Kerr-Effekt
induzierte Brechungsindexa¨nderung ist ∆n > 0. Diese A¨nderung wird mit der
zeitaufgelo¨sten Speckle-Photographie als Phasena¨nderung δΦ beobachtet (Be-
reich 1 in Abbildung 5.19).
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Abbildung 5.19: Phasena¨nderung als Funktion des Delays in BK7 Glas
(λ = 1064 nm, tp = 38 ps, I = 569 GW/cm2).
Nach der Bestrahlung a¨ndert sich durch Absorption die Phase (Bereich 2
Abbildung 5.19). Die Phasena¨nderung δΦ hat ein negatives Vorzeichen und
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wird durch ein Elektronengas mit einem Brechungsindex
ne =
√
ε(ω) =
√
1− ω
2
p
ω2
, (5.4)
bewirkt, wobei ωp = 4pinee2/εme die Plasmafrequenz, ne die Elektronenkon-
zentration, me die Masse des Elektrons und e die Ladung des Elektrons ist.
Ein freies Elektronengas reflektiert Laserstrahlung mit der Wellenla¨nge λ =
1064 nm bei einer Elektronenkonzentration ne ≥ 1021 cm−3. Die gemessene
Phasena¨nderung δΦ erreicht eine Sa¨ttigung innerhalb von ca. 10 ps (U¨bergang
Bereich 1 zu Bereich 2), d.h. die Bildung der freien Elektronen findet wa¨hrend
der Wechselwirkung der Laserstrahlung (Pulsdauer tp = 38 ps) mit dem Glas
statt. Wegen des Kerr-Effekts wird die Phasena¨nderung durch die freien Elek-
tronen erst nach dem Laserpuls messbar.
Die freien Elektronen rekombinieren erst nach ca. 2 ns und die Phasena¨nde-
rung nimmt einen positiven Wert an. Die Zunahme der Phasena¨nderung ist
gleichbedeutend mit einer positiven A¨nderung des Brechungsindex. Das Glas
ist erwa¨rmt worden, d.h. das Elektronensystem hat die Energie an das Phono-
nensystem weitergegeben und Defekte sind gebildet worden. Die Intensita¨t der
Laserstrahlung ist oberhalb der Zersto¨rschwelle, so dass nach der Erwa¨rmung
des Gefu¨ges die Glasmatrix zersto¨rt wird: Risse bilden sich aus. Die Geometrie
der gebildeten Risse hat dieselbe Abmessungen wie die Speckles (ca. 2 µm).
Durch zeitaufgelo¨ste Speckle-Photographie kann nicht zwischen Brechungsin-
dexa¨nderung und Gefu¨geversagen der Matrix unterschieden werden.
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5.3.2 Nomarski-Photographie
Messergebnisse
Die Wechselwirkung von Laserstrahlung mit einem Dielektrikum kann mit
zeitaufgelo¨ster Nomarski-Photographie beobachtet werden. Ohne digitale Fil-
terung (Kapitel 4.6) wird auch ein blaues Aufleuchten im Bestrahlungsbereich
beobachtet (Abbildung 5.20 links). Fu¨r alle untersuchten Werkstoffe wurde im
Pikosekunden Zeitbereich eine Emission im blauen Spektralbereich beobachtet,
besonders ausgepra¨gt bei Quarz.
Abbildung 5.20: Nomarski-Photographie von Modifikationen in BK7 Glas fu¨r
zwei Delayzeiten (λ = 810 nm, tp = 80 fs, I = 9 PW/cm2).
Fu¨r die Werkstoffe BK7 Glas, Quarzglas und Quarz wurden Film-Sequenzen
von Nomarski-Bildern aufgenommen, wobei zwei Pump-Pulsdauern t = 80 fs
und 3 ps verwendet worden sind (Anhang F.4). Drei Zeitbereiche wurden un-
tersucht:
1. Pikosekunden Bereich: 80 fs . . . 30 ps
2. Nanosekunden Bereich: 30 ps . . . 12 ns
3. großer Nanosekunden Bereich: 12 ns . . . 66 ns
Eine transiente Modifikation im Zeitbereich der Pump&Probe-Delaystrecke (t
≤ 66 ns) wird beobachtet. Außerdem a¨ndert sich der Brechungsindex la¨ngs
der Kaustik, wobei die ra¨umliche Verteilung der Modifikation in Richtung zur
Laserquelle ausgepra¨gt ist (Abbildung 5.21). In vielen Aufnahmen werden blei-
bende Modifikationen beobachtet, d.h. Vera¨nderungen, welche mindestens 10
Sekunden nach der Wechselwirkung detektiert worden sind (Abbildung 5.21).
Im Zeitbereich 30 ps bis 12 ns wird fu¨r alle untersuchten Werkstoffe die
Ausbildung einer Druckwelle beobachtet. Diese Druckwelle wird bei Anregung
mit gepulster Laserstrahlung sowohl bei der Pulsdauer t = 80 fs als auch bei
der Pulsdauer t = 3 ps beobachtet. Deutlich ausgepra¨gter ist die Druckwelle bei
Anregung durch gepulste Laserstrahlung mit der Pulsdauer t = 3 ps (Abbildung
5.22).
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Abbildung 5.21: Nomarski-Photographie von Modifikationen in BK7 Glas als
Funktion des Delay (λ = 810 nm, tp = 80 fs, I = 9.1 PW/cm2).
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Abbildung 5.22: Nomarski-Photographie von Modifikationen in Quarz als
Funktion des Delay (λ = 810 nm, tp = 3 ps, I = 241 TW/cm2).
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Diskussion
Pikosekunden Anregung
Wechselwirkt Laserstrahlung mit BK7 Glas, Quarzglas und Quarz wird in-
nerhalb von 2-3 ps bei einer Pulsdauer tp = 3 ps eine Transmissionsa¨nderung
beobachtet. Wegen der Aufheizung des Materials und der Bildung von Defekten
tritt eine Brechungsindexa¨nderung auf.
Sowohl bei der Intensita¨t I = 48.3 TW/cm2 als auch bei I = 241.4 TW/cm2
bildet sich innerhalb von 20 ps bei BK7 Glas, Quarzglas und Quarz, als Folge
der Aufheizung des Materials und der Defektbildung, eine Modifikation aus
(Filmsequenz F.9). Die Modifikation ist symmetrisch zur Ausbreitungsrichtung
der Laserstrahlung (Filmsequenzen fu¨r BK7 Glas und Quarz: Anhang F.4.1).
Nach ca. 2 ns wird eine unsymmetrische Modifikation, welche auf Rissbil-
dung zuru¨ckzufu¨hren ist, beobachtet. Bei der Intensita¨t I = 241.4 TW/cm2
wird die Rissbildung bei BK7 Glas, Quarzglas und Quarz schon nach ca. 1 ns
beobachtet (Tabelle 5.2 und Anhang F.4.1).
Eine Druckwelle breitet sich radialsymmetrisch zur Ausbreitungsrichtung
der Modifikation aus, wobei bei der großen Intensita¨t zur Strahlquelle hin eine
spha¨rische Druckwelle beobachtet wird (Filmsequenzen F.9, F.10 und F.11).
tp = 3 ps
BK 7 Glas Quarz Quarzglas
Intensita¨t I Fla¨che A tRiss Fla¨che A tRiss Fla¨che A tRiss[
TW/cm2
] [
µm2
]
[ns]
[
µm2
]
[ns]
[
µm2
]
[ns]
48.3 31x4 2 28x5 2 18x4 2
241.4 50x7 1.3 52x8 1.0 43x5 1.3
tp = 80 fs
BK 7 Glas Quarz Quarzglas
Intensita¨t I Fla¨che A tRiss Fla¨che A tRiss Fla¨che A tRiss[
PW/cm2
] [
µm2
]
[ns]
[
µm2
]
[ns]
[
µm2
]
[ns]
0.18 6x1 – – – – –
1.81 29x2 – 26x2 – 10x1 —
9.05 37x4 – 43x4 – 40x2 –
Tabelle 5.2: Abmessung der Modifikationen und des Rissbildungszeitpunktes
tRiss als Funktion der Intensita¨t und fu¨r zwei Pulsdauern (λ = 810 nm).
Die Ausdehnung der Modifikation a¨ndert sich bis zu 66 ns nach der Anre-
gung nicht signifikant (Abbildung F.7), ist aber deutlich verschieden von dem
resultierenden Riss: der Bereich der Modifikation nahe der Strahlachse hat in-
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nerhalb von 66 ns einen unterschiedlichen Brechungsindex (Abbildungen 5.22
und Filmsequenzen F.9, F.10 und F.11). Im Außenbereich bleibt die Struktur
unvera¨ndert (”muschelartige“ Geometrie des Risses), d.h. dass nach 66 ns das
Glasgefu¨ge nahe der Strahlachse immer noch modifiziert ist.
Nach der Bestrahlung bildet sich ein Riss aus, mit Abmessungen von ca.
30x3 µm2 (Tabelle 5.2). Auch bei der kleineren Intensita¨t ist die thermische
Belastung so groß, dass das Dielektrikum muschelbruchartig reisst.
Femtosekunden Anregung
Bei der Wechselwirkung von Laserstrahlung mit der Pulsdauer tp = 80 fs mit
einem Dielektrikum wird eine Absorptionsa¨nderung beobachtet (Abbildung
5.20). Die Zeitdauer bis zum Absorptionsmaximum betra¨gt ca. 40 ps.
Die Modifikation ist radialsymmetrisch zur Ausbreitungsrichtung der Laser-
strahlung ausgerichtet, zeigt aber bei der großen Intensita¨t I = 9.1 GW/cm2
eine ”Auffa¨cherung“ zur Strahlquelle hin. Insbesondere wird bei BK7 Glas ei-
ne deutliche Auffa¨cherung und Filamentierung der Laserstrahlung beobachtet
(Abbildungen 5.21 und Filmsequenzen F.12). Die Modifikation wa¨hrend der
ersten 66 ns ist deutlich ausgedehnter als der resultierende Riss.
Alle untersuchten Werkstoffe zeigen im modifizierten Bereich eine Emission
im blauen Spektralbereich (Filmsequenzen im Anhang F.4.2). Abha¨ngig von
der Intensita¨t dauert die Emission zwischen 5 und 40 ps. Diese Emission wird
nicht beobachtet, wenn kein Weißlichtkontinuum verwendet wird. Die Emis-
sion ist mo¨glicherweise eine stimulierte Versta¨rkung des Weißlichtkontinuums
(stimulated Raman-Amplification [Tat02]). Durch den Pump-Puls werden freie
Elektronen im Dielektrikum erzeugt. Diese Elektronen wechselwirken mit dem
Weißlichtkontinuum und versta¨rken den resonanten Spektralbereich des Weiß-
lichtkontinuums.
Der radiale Abstand der Druckwelle von der Strahlachse nimmt mit der Zeit
linear zu (Abbildung 5.23 und Abbildung F.2). Die Druckwellengeschwindigkeit
betra¨gt ca. v = 5.5 km/s, wobei die Druckwellengeschwindigkeit bei BK7 Glas
und Quarz v = 5.6 km/s gro¨ßer sind als bei Quarzglas mit v = 5.4 km/s.
Die Amplitude der Druckwelle klingt bei Anregung mit Laserstrahlung mit
der Pulsdauer tp = 80 fs schneller ab als bei Laserstrahlung mit der Pulsdauer
tp = 3 ps (Abbildung 5.24). Die Druckwelle klingt bei BK7 Glas bei der An-
regung mit Laserstrahlung (Pulsdauer tp = 80 fs) und großer Puls-Intensita¨t
innerhalb von 25 µm ab, wohingegen schon bei kleiner Puls-Intensita¨t und
Pulsdauer tp = 3 ps die Druckwelle eine Reichweite ≈ 50 µm besitzt. Quarz-
glas und Quarz haben bei Anregung mit Laserstrahlung im Femtosekunden
Bereich Reichweiten der Druckwelle unterhalb von 10 µm. Bei Anregung mit
Laserstrahlung im Pikosekunden Bereich betra¨gt die Reichweite ≈ 30 µm (Ab-
bildungen F.3 und F.4).
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Abbildung 5.23: Abstand der Druckwelle in BK7 Glas als Funktion der Zeit fu¨r
verschiedene Puls-Intensita¨ten a) und Druckwellengeschwindigkeit als Funktion
der Intensita¨t (λ = 810 nm).
Die Modifikationen der drei untersuchten Werkstoffe bei den Pulsdauern
tp = 80 fs und 3 ps haben a¨hnliche Abmessungen. Unterschiedlich ist aber
die Morphologie: Modifikationen, welche mit Laserstrahlung mit Pulsdauern
tp ≥ 3 ps erzeugt worden sind, beinhalten gro¨ßere Risse und Blasen. Eine Mo-
difikation der Dielektrika ohne Rissbildung ist bei einer Pulsdauer tp = 3 ps
nicht mo¨glich. Die Amplituden und die Abklingzeit der Druckwelle sind bei
Anregung durch Laserstrahlung mit Pulsdauern tp ≥ 3 ps gro¨ßer als mit La-
serstrahlung mit Pulsdauern tp = 80 fs. Die mechanischen Spannungen des Di-
elektrikums nehmen mit gro¨ßer werdender Pulsdauer zu, weil die thermischen
Spannungen und die Defektkonzentrationen ebenfalls zunehmen
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Abbildung 5.24: Amplitude der Druckwelle als Funktion der Position fu¨r BK7
Glas bei a) der Pulsdauer tp = 80 fs und Pulsenergie Ep = 6 µJ und b) der
Pulsdauer tp = 3 ps und Pulsenergie Ep = 1 µJ (λ = 810 nm).
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Bei Anregung von Dielektrika durch Laserstrahlung mit der Pulsdauer tp =
80 fs ko¨nnen Modifikationen ohne Rissbildung erzeugt werden. Die stabile Mo-
difikation des Dielektrikums entsteht durch Bildung von Defekten oder Farb-
zentren, welche eine Brechungsindexa¨nderung induziert.
10 µm20 µm 50 µma) b) c)
Abbildung 5.25: Querschnitt eines Wellenleiters bei a) I =621 TW/cm2 und bei
b) I = 181 TW/cm2 und Aufsicht bei I =181 TW/cm2 (λ = 810 nm, tp = 80 fs,
v = 0.01 mm/s).
Durch das Versta¨ndnis der Absorption von Laserstrahlung mit der Puls-
dauer tp = 80 fs in einem Dielektrikum kann der Herstellungsprozess von 3D-
Wellenleitern in Quarzglas optimiert werden, z.B. durch Maximierung der Bre-
chungsindexa¨nderung und Minimierung der Da¨mpfung. Durch Bewegen der
Laserstrahlung wird im Fokus eines Mikroskopobjektives (NA 0.65) eine Bre-
chungsindexa¨nderung ohne Rissbildung induziert und ein Wellenleiter herge-
stellt. Der Wellenleiter hat fu¨r die 3-dimensionale Lichtausbreitung einen kreis-
fo¨rmigen Querschnitt, welcher z.B. durch die Einstellung der Puls-Intensita¨t
erreicht werden kann (Abbildung 5.25).
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5.4 Vergleich mit Modellen
5.4.1 Absorption
Die Rissbildung kann in zwei Prozesse getrennt werden, welche die Energieein-
kopplung und die Umsetzung der Energie beschreiben: Nach der Absorption
der Laserstrahlung wird die eingekoppelte Energie durch optische Emission,
Wa¨rme und Modifikation des Materials dissipiert.
Das Dielektrikum absorbiert teilweise die ultrakurz gepulste Laserstrah-
lung. Da Dielektrika eine Absorptionskante bei Egap > 4 eV besitzen und die
Photonenenergie der verwendeten Laserstrahlung maximal Eλ = 1.53 eV (bei
λ = 810 nm) betra¨gt, muss ein Multiphoton- oder Tunnelionisationsprozess die
Absorption initiieren.
Durch Streak-Photographie wurde die Emission la¨ngs der Strahlachse bei
der Wechselwirkung von Laserstrahlung (Pulsdauer (tp = 38 ps) mit BK7
Glas und Saphir aufgenommen. Die Laserstrahlung wird durch 4-Photonen-
Absorption fu¨r BK7 Glas und 6-Photonen Absorption fu¨r Saphir in das Elektro-
nensystem eingekoppelt. Bei der Mehr-Photonen-Absorption werden prima¨re
freie Elektronen erzeugt.
Die Wahrscheinlichkeit, dass nach Erzeugung der freien Elektronen, die-
se durch das elektromagnetische Feld der Laserstrahlung beschleunigt werden
und sekunda¨re Elektronen erzeugen (Stossionisation), nimmt mit zunehmen-
der Pulsdauer zu, d.h. durch Laserstrahlung mit Pulsdauern im Femtosekun-
den Bereich werden mehr prima¨re freie Elektronen erzeugt als durch Laser-
strahlung mit Pulsdauern im Pikosekunden Bereich. Doch nehmen bei großen
Pulsdauern die kleinere Anzahl an prima¨ren freien Elektronen mehr Energie
aus dem elektromagnetischen Feld auf. Dies wird durch die Morphologie der
Risse bei gleicher Energie besta¨tigt: die Ausdehnung der Risse induziert durch
Laserstrahlung mit Pulsdauern tp ≥ 3 ps gro¨ßer ist als mit Laserstrahlung mit
Pulsdauern tp ≤ 100 fs. Das Verha¨ltnis von Pulsdauer tp zur Elektron-Elektron-
Relaxationszeit τee ist bei Laserstrahlung mit der Pulsdauer tp = 80 fs tp/τee
≥ 1, wohingegen induziert durch Laserstrahlung mit Pulsdauer tp = 3 ps tp/τee
À 1 ist.
Die Bildung von freien Elektronen findet innerhalb von wenigen 100 fs
in Quarzglas statt und wurde durch transiente Absorptionsspektroskopie be-
obachtet. Die Elektronen rekombinieren ebenso schnell wieder. Dies bedeu-
tet, dass die Elektron-Phonon-Relaxationszeit τep in derselben Gro¨ßenordnung
liegt. Zum Unterschied hat BK7 Glas eine a¨hnlich schnelle freie Elektronenbil-
dung, doch rekombinieren diese auf der Nanosekunden Zeitskala. Entsprechend
ist die Elektron-Phonon-Relaxationszeit τep von BK7 Glas gro¨ßer als bei Quarz-
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glas. Bei BK7 Glas relaxieren die Elektronen und Lo¨cher u¨ber die Bildung von
langlebigeren Defekten (STE und NBOH, Kapitel 3.2).
Nach Erzeugung von freien Elektronen bestimmt die Elektron-Phonon-Re-
laxationszeit τep und Phononrelaxationszeit τpp wieviel kinetische Energie an
das Gitter abgeben wird oder Fehlstellen im Gitter erzeugt werden. Ist das
Verha¨ltnis von Pulsdauer tp zur Elektron-Phonon-Relaxationszeit τep À 1, so
wird die Absorption von Laserstrahlung vergro¨ßert. Fu¨r die untersuchten Mate-
rialien betra¨gt die Elektron-Phonon-Relaxationszeit τep maximal einige Pikose-
kunden [AVR+96], [CMN+96], so dass fu¨r Pulsdauern gro¨ßer 1-2 Pikosekunden
mehr optische Energie absorbiert wird.
5.4.2 Emission und Modifikation
Wechselwirkt intensive gepulste Laserstrahlung mit einem Dielektrikum, so
wird durch den Kerr-Effekt die Laserstrahlung fokussiert (Selbstfokussierung).
Optische Emission, induziert durch fokussierte gepulste Laserstrahlung (Puls-
dauer 40 ps < tp < 10 ns) in einem Dielektrikum, wird zuerst in der Strahltaille
beobachtet. Mit zunehmender Puls-Intensita¨t wird die Strahltaille in Richtung
zur Strahlquelle hin bewegt (Abbildung 5.13). Die gro¨ßte Ausdehnung des Ris-
ses wird bei der gro¨ßten Puls-Intensita¨t erreicht [GM71].
Fu¨r einen 80 fs Laserpuls ”sieht“ das Glas nicht die Verschiebung des Fokus.
Aus diesem Grund sind die beobachteten Risse induziert durch Laserstrahlung
mit Pulsdauern tp ≥ 3 ps bei derselben Pulsenergie deutlich ausgepra¨gter.
Die kinetische Energie relaxierender Elektron-Loch-Paare und Defekte (z,B.
E′- und STE) wird wegen des thermischen Quenching nicht-strahlend vom Pho-
nonsystem aufgenommen. Da mit gro¨ßerer Pulsdauer (tp ≥ 3 ps) die Wa¨rmeein-
bringung zunimmt, wird die Quenching-Temperatur schneller erreicht [JBC+89].
D.h. dass mit gro¨ßerer Pulsdauer die deponierte Energie gro¨ßer ist und deswe-
gen der Temperaturanstieg ebenso gro¨ßer ist. Dies wiederum erho¨ht die Tempe-
ratur, da das Material nicht-strahlend relaxiert. Durch Streakphotographie von
BK7 Glas wurde die Relaxation durch Emission von optischer Strahlung beob-
achtet, welche u¨ber zwei schnelle Rekombinations-Prozesse unterschiedlichen
STEs zuru¨ckzufu¨hren sind (τ2 ≈ 1 ns und τ3 ≈ 3 ns). Diese Relaxationszei-
ten sind um mehrere Gro¨ßenordnungen kleiner als bei STE-Relaxationen im
ungequenchten Temperaturbereich (τrelax ≈ 0.1 - 1 ms).
Die Rissbildung findet bei der Wechselwirkung von gepulster Laserstrahlung
(Pulsdauern tp = 38 ps) mit Dielektrika wa¨hrend der Bestrahlung statt: bei den
Emissionsspektren von Quarz wird frequenzkonvertierte Laserstrahlung beob-
achtet. Da die Frequenzkonversion ein nicht-resonanter Prozess ist, hat dieser
wa¨hrend der Bestrahlung stattgefunden. Die Beobachtung der 2ω und 3ω Strah-
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lung bedeutet, dass das Material bereits innerhalb der Pulsdauer tp = 38 ps
gerissen ist und die Strahlung in Richtung des Detektors streut und reflek-
tiert. Durch Nomarski-Photographie wird der Zeitpunkt der Rissbildung bei
Anregung von BK7 Glas, Quarzglas und Quarz mit gepulster Laserstrahlung
(Pulsdauern tp = 80 fs und 3 ps) bestimmt: die Risse bilden sich in Dielektrika
bei großen Puls-Intensita¨ten (I ≤ Ithr, Schwellintensita¨t fu¨r Rissbildung Ithr)
innerhalb von 1-3 ns aus. Die mechanische Belastung nimmt mit zunehmender
Pulsdauer zu, so dass bei der Pulsdauer tp ≥ 38 ps der Beginn der Rissbildung
wa¨hrend der Bestrahlung stattfindet und durch Pump&Probe-Photographie
nicht aufgelo¨st werden kann.
Die eingebrachte Energie durch gepulste Laserstrahlung (Pulsdauern tp =
80 fs und 3 ps) induziert innerhalb der ersten 10 ps im Glas unterschiedli-
che Anfangsbedingungen, z.B. Filamentierung der Laserstrahlung wird nur bei
Pulsdauern im Femtosekunden Bereich beobachtet. Doch im Langzeitbereich
(t À 100 ps) sind BK7 Glas, Quarzglas und Quarz thermisch angeregt und
nach 66 ns ist die thermische Energie noch nicht dissipiert.
Unterhalb der Schwellintensita¨t fu¨r Rissbildung wird durch Laserstrahlung
mit Pulsdauern tp ≤ 200 fs die Glasmatrix durch Brechungsindexa¨nderung
modifiziert, wobei die Ursache fu¨r Brechungsindexa¨nderung die Bildung von
Defekten ist, welche das Glasgefu¨ge modifizieren. Mit zunehmender Pulsdauer
wird der thermisch induzierte Beitrag zur Brechungsindexa¨nderung gro¨ßer als
der durch Defektbildung. Modifikationen ohne Rissbildung ko¨nnen durch La-
serstrahlung mit Pulsdauern tp ≥ 3 ps nicht erzeugt werden, da die transiente
Brechungsindexa¨nderung induziert durch Defekte und Aufheizung mechanische
Spannungen induzieren, welche das Material zersto¨ren.

Kapitel 6
Zusammenfassung
Die Wechselwirkung gepulster Laserstrahlung (Pulsdauer tp = 80 fs) mit Di-
elektrika induziert freie Elektronen und Lo¨cher. Die Dynamik der Elektronen
wird mit transienter Absorptionsspektroskopie aufgenommen, wobei festgestellt
wird, dass die Rekombinationszeit der Elektronen bei Quarzglas ca. 200 fs be-
tra¨gt und um eine Gro¨ßenordnung kleiner ist als bei BK7 Glas. Die freien Elek-
tronen des Quarzglases relaxieren radiativ durch Emission optischer Strahlung
und nicht-radiativ durch Aufheizung und Bildung von Defekten, welche zur
Modifikation, z.B. Brechungsindexa¨nderungen oder Rissbildung fu¨hren. Wech-
selwirkt gepulste Laserstrahlung (tp = 80 fs) mit BK7 Glas, werden ebenso freie
Elektronen gebildet. Diese erzeugen mit der Glasmatrix metastabile Defekte,
welche innerhalb von wenigen Nanosekunden relaxieren. Die Relaxation erfolgt
wie bei Quarzglas radiativ und nicht-radiativ.
Durch Speckle-Photographie wird wa¨hrend der Bestrahlung von BK7 Glas
mit gepulster Laserstrahlung (tp = 38 ps) die Vergro¨ßerung des Brechungsin-
dex durch den Kerr-Effekt und die Verkleinerung des Brechungsindex durch
freie Elektronen beobachtet. Die freien Elektronen fu¨hren zur Entstehung von
Defekten. Die Relaxation der Defekte durch Energie-Transfer-Prozesse dauert
einige Nanosekunden und fu¨hrt bei Intensita¨ten oberhalb der Schwellintensita¨t
fu¨r Rissbildung nach ca. 4 ns zu Rissen.
Die ra¨umliche Ausdehnung der Emission wird in Saphir und BK7 Glas durch
Anregung mit gepulster Laserstrahlung (Wellenla¨nge λ = 1064 nm, Pulsdauer
tp = 38 ps) mit Streak-Photographie bestimmt. Die Position des Emissions-
maximums a¨ndert sich mit der Puls-Intensita¨t der Laserstrahlung und wird
durch Selbstfokussierung der Laserstrahlung erkla¨rt. Aus der Emissionsgeo-
metrie wird bei Saphir auf eine 6-Photonen-Absorption und bei BK7 auf ei-
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ne 4-Photonen-Absorption geschlossen. Die Absorption findet durch Anregung
der Valenzelektronen des Dielektrikums in dem Leitungsband statt. Diese freie
Elektronen relaxieren anschliessend u.a. u¨ber die Bildung von Defekten sowie
durch Emission von Photonen.
Durch Streak-Photographie werden fu¨r BK7 Glas und Saphir die Relaxati-
onskana¨le zerfallender Elektron-Loch-Paare bestimmt. Zwei Zerfa¨lle werden be-
obachtet: Zerfall von Elektron-Loch-Paaren (Zerfallszeit: t1 ≤ 200 ps) und Zer-
fall von Defekten, wie z.B. Farb-Zentren (Zerfallszeiten: 200 ps ≤ t2 ≤ 1 ns und
1 ns ≤ t3 ≤ 10 ns). Die kleinen Zerfallszeiten deuten auf thermisch gequenchte
Defekt-Zusta¨nde. Die Defekte zerfallen unterhalb der Quenching-Temperatur
mit Zerfallszeiten im Millisekundenbereich. Dadurch, dass die Relaxation der
Defekte bei Temperaturen gro¨ßer als die Quenching-Temperatur stattfindet, re-
laxieren diese nicht-radiativ und geben ihre Energie an das Phononsystem ab.
Mit zunehmender Pulsdauer wird die Quenching-Temperatur fru¨her erreicht,
so dass mehr optische Energie in das Phonon-System eingekoppelt wird.
Durch zeitaufgelo¨ste Nomarski-Photographie werden die Brechungsindex-
a¨nderungen und die Bildung von Filamenten in Quarz, Quarzglas und BK7
Glas nach der Wechselwirkung mit gepulster Laserstrahlung (Wellenla¨nge λ =
810 nm, Puldauern tp = 80 fs und 3 ps) sichtbar gemacht. Die Dynamik der Ab-
sorption, Modifikation und Rissbildung wird durch Filme verdeutlicht. Druck-
wellen, welche eine Ausbreitungsgeschwindigkeit v ≈ 5 km/s haben, werden
durch gepulste Laserstrahlung im Dielektrikum erzeugt. Durch eine Verzo¨ge-
rungsstrecke werden die Modifikationen in Dielektrika bis zu 66 ns nach der
Bestrahlung beobachtet. Das Dielektrikum ist nach einer Nanosekunde in ei-
nem angeregten Zustand und relaxiert u¨ber Phonon-Phonon-Sto¨ße innerhalb
von einigen 100 ns.
Anhang A
Lasersystem CONCERTO
Das CONCERTO Lasersystem (Fa. THALES) basiert auf einen Regenerativ-
und Multipass-Versta¨rker (Abbildung A.1). Die Pulse der Laserstrahlung ei-
nes Ti-Saphir-Oszillators FEMTOSOURCE 20S mit geringer Pulsenergie (Fa.
Femtolasers, Pulsdauer tp = 20 fs, Pulsenergie Ep = 6 nJ) werden im Stretcher
des CONCERTO auf ca. 200 ps zeitlich gedehnt. Im regenerativen Versta¨rker
wird durch die Pockelszelle (PZ) ein Puls selektiert und versta¨rkt (EREGAp ≈
0.9 mJ). Dabei wird der Ti:Saphir-Kristall durch Laserstrahlung eines frequenz-
verdoppelten Nd:YLF gepumpt (YLF20, Fa. THALES). Der Versta¨rkungsfak-
tor betra¨gt 190000. Im Multipass-Versta¨rker, wird die Laserstrahlung um den
Faktor 2.9 versta¨rkt (EMULTIPASSp ≈ 2.6 mJ). Der Kompressor kompensiert
den Chirp (Tabelle A.1).
FEMTOSOURCE CONCERTO
Pulsdauer tp 20 fs 80 fs – 3 ps
Pulsenergie Ep 5 nJ ≤ 1.5 mJ
Bandbreite ∆λ 40 nm 25 nm
Strahlqualita¨t M2 – ≥ 1.5
Repetitionsrate fp 76 MHz Einzelpuls –1 kHz
Tabelle A.1: Daten des CONCERTO Lasersystems.
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Eingang
FEMTOSOURCE
Eingang
Nd:YLF
1
4
3
2PZ
Ausgang
FI
G1
G2
G3
Ti:SA Ti:SA
Abbildung A.1: Schema des Versta¨rkers von CONCERTO: 1. Stretcher 2. re-
generativer Versta¨rker 3. Multipass-Versta¨rker 4. Kompressor (G1-G3: Beu-
gungsgitter, PZ: Pockels-Zelle, FI: Faraday-Isolator)
Anhang B
Kreuzkorrelation
Die Pulsdauer von ultrakurz gepulster Laserstrahlung wird mit der Autokorre-
lationsmethode bestimmt [Bra¨01], [Kha02]. Bei der Autokorrelation von zwei
Laserpulsen wird die Eigenschaft nichtlinearer Kristalle ausgenutzt, dass bei
Einstrahlung unter bestimmten Winkeln Θ, wobei zwei Wellen u¨berlagert wer-
den, die Frequenzkonversion durch die Vektorsumme ~kAK = ~k1 + ~k1 der zwei
Pulsen beschrieben werden kann [Koe96]. Die Winkel Θi der zwei Pulse sind
unterschiedlich zur Einfalssebene des nichtlinearen Kristalls Θ = Θ1 − Θ2, so
dass das Korrelationssignal durch eine Blende von der frequenzkonvertierten
Strahlung der einzelnen Pulse getrennt werden kann.
Von einer Kreuzkorrelation wird dann gesprochen, wenn die zwei Strahlen
unterschiedliche Eigenschaften, wie z.B. die Pulsdauer, die Wellenla¨nge und die
Polarisation, besitzen. Bei der Kreuzkorrelation ist die Vektorsumme ~kKK =
~k1 + ~k2 (Abbildung B.1).
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Abbildung B.1: a) Schema der Vektorsummation des Pump- und Probe-Pulses
und b) Schema der Kreuzkorrelation vom Pump-Puls mit dem Weißlichtkonti-
nuum.
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Die Wellenla¨nge des Kreuzkorrelationssignals berechnet sich zu λkk =
λpλwlk
λp+λwlk
.
Z.B. ergibt die Kreuzkorrelation des Pump-Pulses der Wellenla¨nge λp = 800 nm
mit einer spektralen Komponente des Weißlichtkontinuums der Wellenla¨nge
λWLK = 400 nm eine Wellenla¨nge von λkk = 266 nm.
Zur Bestimmung der Kreuzkorrelation des Weißlichtkontinuums mit der
Pump-Strahlung und daraus die Bestimmung der Pulsdauer des Weißlichtkon-
tinuums, wird das Spektrum der Kreuzkorrelation der Pump-Strahlung mit
dem Weißlichtkontinuum als Funktion des Delays aufgenommen (Abbildung
4.12). Der nichtlineare BBO-Kristall ist ein Typ I Kristall (Barium-Beta-Borat,
Dicke d = 100 µm). Die Polarisation der Pump- und der Probe-Strahlung muss
senkrecht zur Einfallsebene der zwei Richtungsvektoren liegen. Der Kristall ist
fu¨r die Konversion von Laserstrahlung bei der Wellenla¨nge λ = 600 nm ge-
schnitten worden, so dass zur Erfu¨llung der Phase-Matching-Bedingung zur
Kreuzkorrelation von anderen Wellenla¨ngen der Einfallswinkel der Pump- und
des Probe-Strahlung zur Kristallfla¨che, durch Drehen des Kristalls, gea¨ndert
werden muss.
Die Pulsdauer der einzelnen Frequenzkomponenten des Weißlichtkontinu-
ums ist gleich der Pulsdauer des erzeugenden Laserpulses (tp = 80 fs). Die ge-
chirpte Pulsdauer des Weißlichtkontinuums entspricht etwa der Laserpulsdauer
(Abbildung B.2). Durch eine dielektrische Quarzplatte (Dicke 2mm, Kapitel
4.4.2), welche als Filter dient, hat das Weißlichtkontinuum keinen zusa¨tzlichen
Chirp erhalten.
Durch die Bestimmung des Chirps des WLK ist man auch in der Lage den
Brechungsindex des Werkstoffs als Funktion der Wellenla¨nge zu bestimmen, da
n =
√
c0/cMaterial ist. Dabei bezeichnet n nicht den Brechungsindex fu¨r nieder-
energetische cw-Quellen mit c = cPhase, sondern den Gruppengeschwindigkeit-
Brechungsindex gepulster Strahlung. Da die Phasengeschwindigkeit in einem
Dielektrikum nicht gleich der Gruppengeschwindigkeit ist, sind die Brechungs-
indizes verschieden (Abbildung B.2).
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Abbildung B.2: a) Chirp und Pulsdauer des Weißlichtkontinuum und b) Bre-
chungsindex von BK7 Glas fu¨r fs-Laserstrahlung und cw-Strahlung.
Anhang C
Filamentbildung
Durch Selbstfokussierung, induziert durch den Kerr-Effekt und der Defokus-
sierung, induziert durch einen Elektronengas, bilden sich Filamente aus. Die
Filamente breiten sich im Wasser aus und durch Vierwellenmischen und Selbst-
phasenmodulation wird das Spektrum des Weißlichtkontinuums immer breiter
(Kapitel 3.1.3). Bei kleiner mittlerer Leistung bildet sich zuerst ein Filament
aus (P = 0.75 mW, Abbildung C.1). Mit gro¨ßer werdender mittleren Leistung
(z.B. P = 2.3 mW) bildet sich ein zweites Filament aus, welches mit dem ersten
interferiert [WI01].
P = 0.75 mW P = 1.40 mW P = 2.30 mW
P = 2.90 mW P = 5.10 mW P = 5.70 mW
Abbildung C.1: Ra¨umliche Intensita¨tsverteilung des Weißlichtkontinuums im
Fernfeld als Funktion der Laserleistung (λ = 810 nm, tp = 70 fs, f = 60 mm,
F/] 12).
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Der Abstand der Filamente vergro¨ßert sich mit zunehmender Leistung bis
zwei getrennte Filamente beobachtet werden ko¨nnen (P > 5 mW, Abbildung
C.1). Die Intensita¨t der zwei gebildeten Filamente oszilliert.
Durch Vergro¨ßern der Laserleistung und Verschieben der Position der Strahl-
taille relativ zum Wasserstrahl (Abbildung C.2) kann die Interferenz von zwei
(P = 5.1 mW), drei (P = 7 mW) und vier Filamenten (P = 10 mW) beob-
achtet werden, welche ra¨umlich stabil sind (Abbildung C.3). Je nach Lage der
Strahltaille relativ zum Wasserstrahl interferieren die Filamente miteinander
oder wenn sich die Taille der Laserstrahlung vor dem Wasserstrahl befindet,
ko¨nnen zwei separierte Filamente beobachtet werden.
Die Konversionseffizienz des WLK ist maximal bei der ku¨rzesten Pulsdauer
tp = 80 fs. Bei der Variation des Du¨sendurchmessers (dDuese = 0.2, 0.5, 0.8 und
1 mm) wird die gro¨ßte Konversion zuWLK bei dem gro¨ßten Wasserstrahldurch-
messer erhalten. Die Konversionseffizienz wird maximal, wenn das Verha¨ltnis
aus Puls-Intensita¨t und bestrahltem Volumen ein Maximum hat: Zum einen
muss die Puls-Intensita¨t groß sein, um die Selbstphasenmodulation der Laser-
strahlung zu initiieren. Durch die Selbstphasenmodulation (Kapitel 3.1.3) wird
das Spektrum des Weißlichtkontinuums mit zunehmender Anzahl der Filamen-
te bis in den ultravioletten Spektralbereich verbreitert. Durch Absorption der
WLK-Strahlung wird im Wasser die Schwelle fu¨r Selbstphasenmodulation un-
terschritten.
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Abbildung C.2: a) Intensita¨t des WLK als Funktion der Position und b) Sche-
ma des Aufbaus zur WLK-Erzeugung (λ = 810 nm, tp = 80 fs).
Die maximale Konversion wird nicht erreicht, wenn sich die Taille der La-
serstrahlung im Zentrum des Wasserstrahls befindet, sondern wenn die Taille
der Laserstrahlung 2 mm vor oder hinter dem Wasserstrahl befindet (Abbil-
dung C.2). Die maximale Konversionseffizienz betra¨gt η = 1 % (Ep = 300 µJ,
tp = 80 fs, λ = 810 nm).
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Die große Effizienz η = 1 % bedeutet aber, dass eine große Anzahl von Fila-
menten gebildet worden ist. Diese Filamente haben eine Ausdehnung von 10 -
30 µm und haben dieselben Koha¨renzeigenschaften wie die Laserstrahlung, die
sie erzeugt. Bei einer Pulsdauer tp = 100 fs entspricht die ra¨umliche Koha¨renz
lkoh ≈ 30µm. Der ra¨umliche Abstand der Filamente ist vergleichbar groß, so
dass diese miteinander interferieren. Die ra¨umliche Intensita¨tsverteilung des
Weißlichtkontinuums ist im Fernfeld nicht homogen, sondern a¨hnlich einem
Specklemuster unterschiedlichster Farben (Abbildung C.3, rechts). Ab einer
Schwellleistungsdichte im Fokus verdampft das Wasser und die Strahlausbrei-
tung wird instabil (z.B. durch Druckwellen). Die Position des Wasserstrahls
ist durch leichte Druckvariationen nicht konstant und das Muster der Speckles
vera¨ndert die Position von Puls zu Puls.
P = 0.75 mW
P = 5.1 mW
P = 200 mWP = 2.4 mW P = 3.5 mW
P = 7 mW P = 10 mW
Abbildung C.3: Stabile ra¨umliche Intensita¨tsverteilung des Weißlichtkontinu-
ums als Funktion der Leistung bei verschiedenen Strahltaillenpositionen kleiner
Leistung (P≤ 10 mW) und instabile ra¨umliche Intensita¨tsverteilung bei großer
Leistung (P = 200 mW).

Anhang D
Absorptionskoeffizienten
Der Transmission- T und Reflexionsgrad R bei 8◦ Einfallswinkel wurde fu¨r BK7
Glas, Saphir, Quarz und Quarzglas mit einem UV-VIS-Spektrometer (Perkin-
Elmer) bestimmt.
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Abbildung D.1: Absorptionskoeffizient als Funktion der Wellenla¨nge fu¨r a)
BK7 Glas, b) Saphir, c) Quarz und d) Quarzglas.
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Der Absorptionskoeffizient
α =
ln T100−R
−d . (D.1)
ist im Spektralbereich λ = 200-1100 nm gemessen worden, wobei d die Sub-
stratdicke gemessen in cm bezeichnet.
Anhang E
Werkstoffdaten
Saphir Quarz Quarzglas BK7 Glas
%
[
g/cm3
]
3.97 2.635-2.660 2.201 2.51
κ [W/(mK)] 27.21 10.7/6.2 1.38 1.114
c [J/(kgK)] 419 700 703 858
nd [−] 1.75449 1.5442 1.4585 1.51680
n2
[
m2/W
]
2.4 · 10−20 3 · 10−20 3 · 10−20 2.8 · 10−20
[oC] 2040 1467 1600 557
mit der Dichte %, der Leitfa¨higkeit κ, der spezifischen Wa¨rmekapazita¨t c, dem
Brechungsindex nd, dem nichtlinearen Brechungsindex n2 und der Transforma-
tions-Temperatur [oC] [Mac02].
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Anhang F
Nomarski-Photographie
F.1 Risse und Modifikationen
Durch Ex-Situ-Nomarski-Photographie werden Risse und muschelartige Modi-
fikationen in BK7 Glas als Verdickungen in Richtung zur Laserstrahlquelle hin
beobachtet (λ = 1064 nm, tp = 38 ps, I = 5.7 TW/cm2). Die Risse sind la¨ngs
der Strahlkaustik ausgebildet, doch ist der Rissquerschnitt nicht symmetrisch
zur Strahltaille ausgebildet (Position der Strahltaille: grauer Strich, Abbildung
F.1). Bei kleineren Intensita¨ten sind die Risse kleiner und die Anzahl der Mu-
schelbru¨che nehmen ab. Die Risse haben ein großes Breite-zu-La¨nge-Verha¨ltnis.
Der Rissquerschnitt nimmt fu¨r Quarzglas wie bei BK7 Glas zur Strahlquelle
hin zu. Die Risse bestehen aus blasenfo¨rmigen Vera¨nderungen des Gefu¨ges.
Auch bei Quarzglas ist der Rissquerschnitt nicht symmetrisch zur Strahltaille
ausgebildet.
Der Rissquerschnitt nimmt fu¨r Quarz zur Strahlquelle hin zu. Im Gegensatz
zu BK7 Glas und Quarzglas enthalten die Risse auf der Strahlachse Hohlra¨ume
und radial sind kleine Risse ausgebildet.
BK7 Glas Quarzglas Quarz
Intensita¨t Fla¨che Fla¨che Fla¨che[
TW/cm2
]
µm2 µm2 µm2
1.0 30x7 44x10 46x14
1.9 71x10 71x7 63x17
5.4 136x19 130x9 108x22
Tabelle F.1: Fla¨che der Risse als Funktion der Intensita¨t (λ = 1064 nm,
tp = 38 ps).
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Abbildung F.1: Risse in BK7 Glas, Quarzglas und Quarz fu¨r drei Intensita¨ten
I= 5.7 TW/cm2 (links), I= 1.9 TW/cm2 (mitte) und I= 1.0 TW/cm2 (rechts)
(λ = 1064 nm, tp = 38 ps).
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F.2 Druckwelle
Die Druckwellen breiten sich in Quarz und Quarzglas mit konstanter Geschwin-
digkeit aus (∼= Schallgeschwindigkeit, Abbildung F.2).
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Abbildung F.2: Abstand der Druckwelle als Funktion der Zeit fu¨r verschiedene
Intensita¨ten fu¨r a) Quarzglas und b) Quarz (λ = 810 nm).
Die Amplitude der Druckwelle variiert mit der Pulsdauer und der Puls-
energie (Abbildung F.3), wobei die gro¨ßten Amplituden bei BK7 Glas und der
Pulsdauer tp = 3 ps erzielt worden sind (Abbildung F.4).
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Abbildung F.3: Amplituden der Druckwelle als Funktion der Positi-
on, Pulsdauer und Intensita¨t fu¨r a) -d) Quarzglas und e) -h) Quarz
(λ = 810 nm).
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Abbildung F.4: Amplituden der Druckwelle als Funktion der Position, Puls-
dauer und Intensita¨t fu¨r a) -d) BK7 Glas (λ = 810 nm).
112 Zeitbereich 1 ns ≤ t ≤ 66 ns
F.3 Zeitbereich 1 ns ≤ t ≤ 66 ns
Femtosekunden Anregung: großer Nanosekunden Zeitraum
Abbildung F.5: Nomarski-Photographien von Modifi-
kationen in BK7 Glas und Quarzglas als Funktion des
Delay (λ = 810 nm, tp = 80 fs , I = 0.18 PW/cm2).
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Femtosekunden Anregung: großer Nanosekunden Zeitraum
Abbildung F.6: Nomarski-Photographien von Modifikationen in BK7
Glas und Quarzglas als Funktion des Delay (λ = 810 nm, tp = 80 fs,
I = 9.05 PW/cm2).
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Pikosekunden Anregung: großer Nanosekunden Zeitraum
Abbildung F.7: Nomarski-Photographien von Modifikationen in BK7
Glas und Quarzglas als Funktion des Delays (λ = 810 nm, tp = 3 ps,
I = 48.3 TW/cm2).
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Pikosekunden Anregung: großer Nanosekunden Zeitraum
Abbildung F.8: Nomarski-Photographie von Modifikationen in BK7
Glas und Quarzglas als Funktion des Delay (λ = 810 nm, tp = 80 fs,
I = 9.05 PW/cm2, tp = 3 ps, I = 241.4 TW/cm2).
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F.4 Filme
Filmsequenzen der Modifikation in BK7 Glas, Quarzglas und Quarz, welche
mit zeitaufgelo¨ster Nomarski-Photographie gemessen worden sind, werden in
verschiedenen Zeitbereichen, Puls-Intensita¨ten und Anregungs-Pulsdauern dar-
gestellt.
Anregungs-Pulsdauer
tp = 3 ps tp = 80 fs
BK7 Glas F.9 F.12
Quarzglas F.10 F.13
Quarz F.11 F.14
Tabelle F.2: Einteilung der Film-Sequenzen nach Werkstoff und Anregungs-
Pulsdauer tp.
F.4.1 Pikosekunden-Anregung
Abbildung F.9: Nomarski-Filme der Modifikation in BK7 Glas fu¨r zwei
Pulsenergien (λ = 810 nm, tp = 3 ps).
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Abbildung F.10: Nomarski-Filme der Modifikation in Quarzglas fu¨r zwei
Pulsenergien (λ = 810 nm, tp = 3 ps).
Abbildung F.11: Nomarski-Filme der Modifikation in Quarz fu¨r zwei
Pulsenergien (λ = 810 nm, tp = 3 ps).
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F.4.2 Femtosekunden-Anregung
Messbereich t ≤ 120 ps Messbereich t ≤ 12ns
Abbildung F.12: Nomarski-Filme der Modifikation in
BK7 Glas fu¨r zwei Messbereiche und drei Pulsenergien
(λ = 810 nm, tp = 80 fs).
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Messbereich t ≤ 120 ps Messbereich t ≤ 12ns
Abbildung F.13: Nomarski-Filme der Modifikation in Quarzglas fu¨r zwei
Messbereiche und drei Pulsenergien (λ = 810 nm, tp = 80 fs).
120 Filme
Messbereich t ≤ 120 ps Messbereich t ≤ 12ns
Abbildung F.14: Nomarski-Filme der Modifikation in Quarz fu¨r zwei
Messbereiche und drei Pulsenergien (λ = 810 nm, tp = 80 fs).
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